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Résumé 

 

Dans ce travail de thèse a été conçu, mis en place et optimisé un nouvel outil 
d’investigation de la dynamique macroscopique et microscopique des matériaux sous 
cisaillement. Pour cela, ont été associés un rhéomètre, permettant d'effectuer les 
caractérisations macroscopiques, et un système d’imagerie de speckle résolue spatialement et 
temporellement permettant de caractériser le comportement microscopique. 

L'ensemble expérimental a été baptisé RhéoSpeckle en référence aux deux techniques 
couplées. La validation du montage expérimental a été faite sur deux matériaux idéaux: un 
solide élastique et un fluide purement visqueux. L’étude du solide élastique a montré la 
capacité du montage à détecter des déplacements micrométriques et nous a permis de valider 
l’algorithme de correction de rotation solide intervenant lors d'un essai de cisaillement 
simple. Sur le fluide Newtonien, nous avons montré que l’écoulement imposé par le 
cisaillement entre en compétition avec la dynamique Brownienne modifiant la relaxation 
apparente du matériau en proportion du gradient de vitesse local. 

Ensuite, le système de RhéoSpeckle a été utilisé pour caractériser une solution 
concentrée de micelles allongées et flexibles (CPCl/NaSal/H20 0.5M NaCl), en particulier 
lorsque ce matériau présente des bandes de cisaillement. Tout d'abord la mesure du champ de 
vitesse par imagerie de speckle et l’analyse de l’intensité des images de speckle mettent en 
évidence deux bandes de cisaillement et de structure. Nous avons ensuite étudié l'évolution de 
la relaxation spatio-temporelle des bandes de cisaillement après l'arrêt du cisaillement. Alors 
que le matériau au repos ne présente qu’un seul temps de relaxation, la relaxation des bandes 
montre l’existence de deux temps relaxation. Le temps de relaxation rapide montre une 
inhomogénéité spatiale correspondant aux bandes de cisaillement, avec un temps plus petit 
dans la bande rapide, confirmant par une mesure in situ que la viscosité de cette bande est 
plus faible que celle de la bande lente. Le temps de relaxation le plus grand est pratiquement 
homogène dans l'entrefer, et augmente progressivement pour finalement rejoindre le temps de 
relaxation correspondant à celui du matériau au repos. 

Ces résultats montrent tout le potentiel de la méthode RhéoSpeckle qui peut être 
utilisée pour des études aussi variées que la gélification de matériaux sous cisaillement ou 
écoulement, le vieillissement des matériaux lors de leur fatigue ou encore l'investigation des 
modes de fluage des matériaux mous. 
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Introduction générale 

 

Au cours de ces dernières années, plusieurs études ont été menées pour caractériser les 
matériaux hétérogènes qui présentent un comportement complexe [e.g. Bauer et al 2006, 
Caton et al 2008, Sprakel et al 2011]. Ces matériaux peuvent devenir hétérogènes après 
déformation ou après l’application d’un cisaillement. Ces hétérogénéités peuvent être 
temporelles et ou spatiales [Cipelletti et al 2002, Berret et al 1997, Roux et al 1993]. Des 
mesures globales comme la rhéométrie classique se sont avérées insuffisantes pour 
caractériser ces matériaux et expliquer le comportement complexe observé. Plusieurs groupes 
de recherche ont développé des outils pour une caractérisation locale de ces matériaux afin de 
mieux comprendre ces comportements. La plupart de ces outils comme la microscopie, la 
vélocimétrie par imagerie de particules [Adrian et al 2011], vélocimétrie ultrasonique [Hein et 
al 1993, Jensen 1996],…. utilisent des traceurs de taille micrométrique qui peuvent perturber 
le comportement du matériau et son organisation structurale. Une des alternatives à ces 
méthodes est l’imagerie de speckles où l’ajout de traceurs n’est pas indispensable pour sonder 
la dynamique microscopique d’un échantillon donné [Buzzaccaro et al 2013]. 

Dans cette thèse, je développe un nouvel outil permettant l’étude multi-échelle des 
matériaux homogènes ou hétérogènes pour peu que ces derniers soient translucides. Pour cela, 
le couplage d'un Rhéomètre à contrainte imposée, équipé d'une géométrie de Couette 
transparent avec un système d’imagerie de speckle résolue spatialement et temporellement a 
été construit. Le rhéomètre permet de caractériser le matériau à l’échelle macroscopique et les 
images de speckle permettent non seulement d'accéder au champ de vitesse local mais aussi 
de sonder la dynamique microscopique locale de l’échantillon. 

Ce manuscrit est divisé en cinq chapitres comme suit: 

Dans le premier chapitre, je rappelle les principes fondamentaux de la rhéométrie. Les 
différentes grandeurs essentielles en rhéologie sont introduites ainsi que les différentes 
géométries utilisées. La dernière partie de ce chapitre est consacrée aux différents tests 
rhéométriques et une description rapide des principales classes de fluides non newtoniens est 
abordée. 

Le second chapitre porte sur la théorie de la diffusion de la lumière, base de l'imagerie 
du speckle. Tout d’abord, les aspects fondamentaux de la diffusion de la lumière sont 
rappelés, avant d'aborder plus précisément les expériences de diffusion de la lumière avec un 
détecteur ponctuel. Ensuite, est décrit l'expérience de diffusion de la lumière multispeckles 
qui utilise un capteur matriciel, et qui est particulièrement adaptée à l’étude de la dynamique 
microscopique des matériaux hétérogènes et non ergodiques. 

Le troisième chapitre est consacré à la description et à l’optimisation de notre montage 
optique sans rhéomètre. On montre la nécessité d’ajuster la taille des speckles pour avoir le 
meilleur rapport signal sur bruit. Une description fine des algorithmes de calcul est donnée et 
les options d'optimisation sont introduites. La stabilité de l’expérience est discutée, et les 
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différentes sources de biais et de bruits sont éliminées. L’application sur des matériaux tests 
idéaux : un solide élastique parfait et un liquide Newtonien, permet de valider l'ensemble 
montage optique et algorithmes de calcul. Le montage optique est ensuite appliqué à la 
gélification d'un polymère d'agarose et à la dynamique microscopique hétérogène d'un 
polycrystal de F108, montrant des applications potentielles du système. 

Le quatrième chapitre porte sur la validation du couplage du rhéomètre au système de 
l’imagerie de speckle ou montage optique. Tout d’abord un test de cisaillement d'un solide 
élastique parfait sur une gamme de déplacement permet de déterminer la résolution de notre 
montage. Dans un second temps, on caractérise l’élasticité microscopique du PDMS par des 
mesures du spectre de relaxation. Ensuite, sur un fluide Newtonien, on calcule les champs de 
vitesse sur un temps de mesure inférieur à 1s avec une résolution de 100 µm dans un entrefer 
de Couette de 5 mm. La rotation solide liée au cisaillement simple est ensuite corrigée par un 
algorithme mis au point initialement sur le déplacement d'images sans déformation. Enfin, 
une étude de la décroissance de la fonction de corrélation sous cisaillement montre l’effet du 
cisaillement sur la décorrélation du speckle et son lien avec le gradient de vitesse local. Ces 
résultats font l’objet d’un article présenté en fin de chapitre 4. 

Dans le dernier chapitre j’utilise le montage sur une suspension concentrée de micelles 
allongées et flexibles de (CPCl/NaSal/H2O à 0.5M de NaCl). Dans le domaine non linéaire 
d'écoulement, le matériau dans l'entrefer de la cellule de Couette devient hétérogène et est 
caractérisé par des bandes de cisaillement. Grâce à la méthode RhéoSpeckle, nous 
caractérisons le champ de vitesse et la structure apparente de ces bandes sous cisaillement, 
puis nous suivons leur relaxation au cours du temps après arrêt du cisaillement. 
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1.1 Introduction 
 

La rhéologie est un mot inventé par Bingham en 1929 à partir du verbe grec ( ρεω) qui 
veut dire couler. Elle est apparue suite à l’impuissance de la théorie de l’élasticité et de la 
mécanique des fluides, théories élaborées au 19e siècle, à décrire et expliquer les propriétés de 
matériaux aux comportements intermédiaires entre le solide élastique parfait, où les 
contraintes sont proportionnelles aux déformations, et le fluide Newtonien, où les contraintes 
sont proportionnelles aux vitesses de déformation. Il est apparu nécessaire d’élaborer une 
nouvelle discipline, la rhéologie qui s’attache à mesurer les propriétés de l’écoulement des 
matériaux sous contrainte, gradient de vitesse ou déformation, tandis que les approches 
théoriques cherchent à construire les équations constitutives reliant ces grandeurs. 

Dans ce chapitre, je rappelle quelques éléments fondamentaux de la rhéologie et de la 
rhéométrie, en  commençant par définir les différentes grandeurs mécaniques qui permettent 
de décrire la loi de comportement d’un matériau. Ensuite, je décrirai les outils et tests 
permettant de déterminer la loi constitutive d’un matériau. Ce chapitre se terminera par la 
description des principales lois de comportement des matériaux, en mettant l’accent sur le 
comportement viscoélastique.  

 

1.2 Définition des grandeurs mécaniques 
 

1.2.1 Tenseur du gradient de vitesse, taux de déformation et de vorticité 
 

En un point dans l'espace tridimensionnel défini par ses coordonnées 

cartésiennes ),,( 321 xxxx ≡r , le vecteur vitesse au point x
r

 est défini par 

))(),(),(()( 321 xvxvxvxv
rrrrr ≡  où 1v , 2v  and 3v  sont les composantes de la vitesse dans les 

directions 1, 2 et 3 respectivement. Les composantes du gradient de vitesse v∇  sont données 
par l’expression suivante: 

3,2,1,

,

=









∂
∂

=∇
jii

j
ji x

v
v  

  
1-1 

 
 

Pour un élément de fluide en écoulement, il est toujours possible de considérer sa déformation 
comme une combinaison d’un étirement et d’une rotation. Ces deux composantes de la 
déformation correspondent à la définition du tenseur de taux de déformation D  et le tenseur 
de vorticité w . Ces deux tenseurs représentent respectivement la partie symétrique et 
antisymétrique du tenseur de gradient de vitesse. 
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)(
2

1 TvvD ∇+∇=  
  1-2 

 
 

)(
2

1 Tvvw ∇−∇=  
  1-3 

 

 

1.2.2 Tenseur de contrainte 
 

Considérons maintenant, un élément cubique infinitésimal du matériau en écoulement 

(voir la Figure 1-1), 3,2,1)( =jjdF  étant les forces exercées par le matériau extérieur au cube sur 

sa face perpendiculaire à la direction de j  et 3,2,1,)( =jiijdF  leurs composantes suivant les 

directions i . Le vecteur contrainte ),( nMT
rr

 au centre M  de la surface ds orientée suivant le 

vecteur normal n
r

 est défini par l’équation [ 1-4]. 

dsnMTdF ),(
rr

=  
   1-4 
 

 

 

 

Figure 1-1. Définition de l’état de contrainte en termes des forces agissantes sur un cube 
unitaire [https://fr.wikipedia.org/wiki/Tenseur]. 

nMTnMT
rrr

).(),( =     1-5 
 



1. NOTIONS DE RHEOLOGIE 

 

  24 
 

Les composantes suivant i , j  de tenseur des contraintes )(MT  sont données par le tenseur 

ijT . 

3,2,1, =








=

ji

ij
ij ds

dF
T  

 
  1-6 

 

Dans un fluide sous pression hydrostatique, le tenseur des contraintes se simplifie en un 
tenseur isotrope donné par l'équation [1-7] dans lequel I  représente le tenseur unité. 

pIT −=  1-7 
 

Comme seul le gradient de pression affecte l’écoulement d'un fluide incompressible, le 
tenseur des contraintes est généralement décomposé comme suit : 

pIT −= σ  1-8 
 

avec σ , le tenseur des contraintes déviatoires, représentant les forces agissant sur 
l’écoulement du fluide. 

La relation entre D  et σ  constitue l'équation constitutive d'un fluide. Selon ses propriétés, en 
particulier son degré d'anisotropie, sa dépendance de mémoire du matériau, l'équation 
constitutive peut présenter diverses formes avec différents degrés de complexité. Par exemple, 
l'équation constitutive [ 1-9] des fluides newtoniens est linéaire et implique un seul paramètre, 
la viscosité du cisaillement η . L’équation constitutive d’un matériau peut bien évidemment 

être beaucoup plus complexe. 

Dησ 2=   1-9 
 

1.2.3 Ecoulement de cisaillement 
 

Parmi les différentes configurations d’écoulement utilisées en rhéométrie pour 
caractériser les propriétés d’écoulement d'un matériau, l’écoulement de cisaillement simple 
est certainement le plus utile. En effet, quel que soit l’écoulement, il se fait forcément à 
proximité de parois près desquelles l’écoulement sera bien approximé par un cisaillement 
simple. Différentes géométries peuvent être utilisées avec différents niveaux d'approximation 
pour produire un état de contrainte et de déformation de cisaillement homogène au sein d'un 
fluide. La meilleure façon d'illustrer un écoulement de cisaillement consiste à considérer 
l'écoulement d'un fluide confiné entre deux plaques parallèles, l'une étant fixe et l'autre se 

déplaçant à une vitesse constante 0V  tel qu'il apparaît dans la Figure 1-2. On suppose ici que 

l’écoulement est permanent, par conséquent les effets d’inertie dans les équations de Navier-
Stokes peuvent être négligés. En outre, on considère une condition aux limites de non 
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glissement à l'interface entre les plaques et le fluide de sorte que les équations [1-10] et [ 
1-11] sont vérifiées. Dans ces conditions, la déformation du matériau peut être considérée 
comme le résultat du glissement des couches minces de fluide les unes sur les autres, 
l’écoulement est alors laminaire. 

0)0( 21 ==xv   1-10 

 

021 )( Vhxv ==   1-11 

 

 

Figure 1-2. Déformation induite par un écoulement de cisaillement. 

 

Considérant maintenant un écoulement 2D, la seule composante non nulle de la vitesse à une 

distance 2x  de la plaque fixe est donnée par la relation suivante: 

2
0

21 )( x
h

V
xv =  

  
1-12 

 

Le tenseur de taux de déformation s’écrit donc 

22
0

2112

γ&===
h

V
DD  

 
1-13 

 

avec γ&  le taux de cisaillement. Ces conditions d’écoulement donnent lieu à une expression 

simple du tenseur des contraintes σ  . En effet, le mouvement relatif de chaque couche induit 

des forces de frottement correspondant à la force nécessaire 2F  pour déplacer la plaque 
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supérieure. Prenant s la surface des plaques, la composante 12σ  du tenseur des contraintes 

(habituellement appelée contrainte de cisaillement) est donnée par l'expression suivante : 

s

F21
2112 == σσ  

  
1-14 

 

La viscosité de cisaillement d'un matériau est définie dans l'équation [1-15] comme le rapport 

entre la contrainte de cisaillement 12σ  et le taux de cisaillement γ& . Dans le cas des fluides 

newtoniens, la viscosité de cisaillement est constante de sorte que la contrainte de cisaillement 

12σ  est directement proportionnelle au taux de cisaillement γ& . En outre, la contrainte de 

cisaillement est la seule composante non nulle du tenseur de contrainte, de sorte que la 
connaissance de la viscosité de cisaillement est suffisante pour une caractérisation complète 
du comportement en écoulement de cisaillement des fluides Newtoniens. 

γ
ση
&

12=  
  

1-15 

 

Pour les fluides complexes, la relation entre la contrainte de cisaillement et le taux de 
cisaillement n’est pas si simple. En effet, la contrainte de cisaillement subit par l'échantillon 
peut être dépendante du temps de cisaillement, de l’état structurel, de l’histoire thermique du 
matériau…. Dans certains cas également le processus de cisaillement induit des forces 
normales de sorte que les composantes diagonales du tenseur de contraintes ne sont plus 
nulles. En conséquence, la connaissance de la viscosité à un taux de cisaillement donné n’est 
plus suffisante pour caractériser les propriétés du matériau en écoulement. Le rapport de la 
contrainte de cisaillement au taux de cisaillement dans l’équation [1-16] est souvent désigné 
comme la viscosité apparente de cisaillement. 

γ
γσγη
&

&
&

),(
),( 12 t

t =  
  

1-16 

 

1.3 Rhéomètres, géométries et essais rhéométriques 
 

1.3.1 Rhéomètres 
 

Les expériences de rhéométrie de cette thèse ont été effectuées au moyen de 
rhéomètres rotatifs. Ces outils permettent de cisailler le matériau confiné dans l’entrefer de la 
géométrie utilisée. Nous avons utilisé deux types de géométries : une géométrie de Couette et 
une géométrie de plan-plan. 
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1.3.2 Les différentes géométries utilisées en rhéométrie 
 

1.3.2.1 Géométrie de Couette 
 

Cette géométrie constituée de deux cylindres coaxiaux et concentriques a été 
popularisée par Maurice Couette en 1884 [1] dans son étude de la viscosité des fluides où le 
cylindre extérieur est en rotation et le couple est mesuré sur le cylindre intérieur. Mallock en 
1888 refait la même expérience mais cette fois ci avec le cylindre intérieur en rotation. C’est 
un écoulement particulièrement étudié par sa richesse en instabilités hydrodynamiques et pour 
l’étude de la transition à la turbulence. 

Le calcul des différentes inconnues du problème en fluide Newtonien (le champ de vitesse, de 
pression et de contrainte) passe par la résolution des équations de Navier-Stokes. La seule 
composante non nulle de la vitesse et de la contrainte ne dépend que de la variable radiale r 
alors que la pression dépend à la fois des variables r et z. 

La Figure 1-3 montre le schéma du système de Couette: 

                      

Figure 1-3. Schéma de la géométrie de Couette. 

 

� Les hypothèses de calcul : 

Le mouvement est permanent, 0=
∂
∂
t

 

Symétrie de révolution, 0=
∂
∂
θ

, par conséquent, le mouvement dépend que des variables r et z 

La hauteur tend vers l’infini, ∞→z , d’où :  0),( =zruz  

Le fluide est incompressible, d’où : 0),( =zrur  
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ie RRh −>> , pour éviter les effets de bords. 

 

� Calcul du champ de vitesse 

La résolution des équations de Navier-Stokes permet d’exprimer la vitesse orthoradiale 
comme suit : 

r

B
r

A
ru +=

2
)(θ  

 
1-17   

 

Les deux constantes d’intégration A et B sont déduites des conditions aux limites : 

iii RRu Ω=)(θ  et eee RRu Ω=)(θ  1-18  
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L’équation [1-19] montre que le profil de vitesse pour un entrefer important, est non linéaire. 

 

� Calcul du taux de cisaillement  

Du tenseur de la vitesse de déformation en coordonnées cylindriques, on peut montrer que le 
taux de cisaillement s’écrit de la façon suivante : 

( )
r

rrvr

∂
∂

=
/)(θγ&  
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� Calcul du champ de contrainte 

La contrainte normale de viscosité sur la face de normale r
r

 et selon la direction θ  peut être 
évaluée par : 

2
2)

1
(

r

Bu

rr

u

r

u r
r η

θ
ησ θθ

θ −=
∂
∂+−

∂
∂=  
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La force élémentaire tangentielle exercée par le fluide sur la paroi interne du cylindre 
extérieur vaut : 
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1-23          

 

Le couple élémentaire par rapport au centre du cylindre est donné par :  

dFRdM e=   1-24         

 

Soit : 
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� Avantages 

- Pour les entrefers petits par rapport au rayon, le gradient de vitesse de cisaillement 
est quasi-constant, 

-Idéal pour les liquides de faibles viscosités, 

-Idéal pour la visualisation, 

� Inconvénients 

-Très difficile de mettre en place les matériaux de très hautes viscosités, 

-Demande une quantité importante de matériau. 

 

1.3.2.2 Géométrie plan/plan 
 

Cette géométrie a été introduite pour la première fois par Money en 1934. Elle est 
adaptée pour étudier l’écoulement laminaire. L’inertie du fluide est négligeable (le nombre 
complexe de Stokes est très petit devant l’unité [2]) et la seule composante non nulle de la 
vitesse est suivant θ . 
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Figure 1-4. Schéma de la géométrie plan/plan. 

 

� Champ de vitesse, la déformation et le taux de cisaillement 

On considère que le plan supérieur tourne avec une vitesse Ω  constante et le plan inférieur 
est fixe. Dans l’hypothèse du non glissement, d’une inertie du fluide négligeable, la vitesse est 
donnée par : 

h

zr
zrv

Ω=),(θ  
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Le taux de cisaillement est calculé comme suit : 

( )
h

r
zrv

z
r

Ω=
∂
∂= ),()( θγ&  
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Et la déformation a pour équation : 

h

r
r

θγ =)(  
            

1-28            

 

� La contrainte de cisaillement 

La contrainte est reliée au couple par : 

32

3

R

M

π
σ =  

       
1-29    

 

� Avantages 

-Possibilité de changer l’entrefer facilement, ce qui permet d’évaluer le glissement. 
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-Faible quantité du matériau. 

-Simplicité de la thermostatation de l’échantillon. 

-La simplicité de la mise en place de l’échantillon. 

� Inconvénients 

-Taux de cisaillement non uniforme. 

-Non recommandé pour étudier la rhéologie non linéaire. 

 

1.3.3 Fonctions rhéométriques à petites déformations 
 

Plusieurs types d’expériences à petites déformations sont utilisés en rhéométrie. Les 
techniques les plus utilisées sont : la relaxation de la contrainte, le fluage et les oscillations 
sinusoïdales. Chaque technique donne différentes fonctions pour caractériser le matériau. 

 

1.3.4 Test de relaxation de la contrainte 
 

Le module de relaxation est défini comme la relaxation de la contrainte sous une 

déformation constante 0γ . Les données provenant des expériences de relaxation de contrainte 

peuvent être directement reliées au module de relaxation grâce à l’équation [1-30]: 

0

)(
)(

γ
σ t

tG =  
     

1-30                        

 

Toutefois, il est impossible expérimentalement d'avoir un saut instantané de la déformation de 

γ  à 0γ . Un court temps de stabilisation est nécessaire pour la mesure. Ainsi, il est difficile 

d’avoir des points pour st 01.0<  par la méthode de la relaxation de la contrainte. Il est aussi 
difficile de mesurer la décroissance de la relaxation de la contrainte sur une large gamme de 
décades (généralement plus de trois) avec un actionneur. Cela signifie que d'autres méthodes 
sont nécessaires pour mesurer les extrémités des temps courts et longs des spectres de 
relaxation. 
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1.3.5 Le test de fluage 
 

 

Figure 1-5. Schéma d’une expérience de fluage. 

 

Le fluage est la mesure de la déformation d’un matériau soumis à une contrainte constante 

(notée 0σ  ). Cette analyse est menée souvent en traçant la variation de la compliance )(tJ  en 

fonction du temps qui s’écrit comme suit : 

0

)(
)(

σ
γ t

tJ =  
        

1-31                     

   

1.3.6 Le test en oscillations 
 

 

Figure 1-6. Schéma des signaux sinusoïdaux excitation (déformation) et réponse (contrainte) 
[https://fr.wikipedia.org/wiki/Analyse_m%C3%A9canique_dynamique]. 
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Le test le plus courant en petites déformations est un test de cisaillement oscillant sur une 
plage de fréquence. L'idée de base est d'appliquer une déformation sinusoïdale et de mesurer 
la contrainte qui en résulte. Par exemple, si on impose la déformation (exprimée ici sous 
forme complexe) : 

tiet ωγγ 0
* )( =   1-32                    

 

Avec 0γ  est l’amplitude de la déformation et ω  est la pulsation. La réponse du matériau est 

sinusoïdale, avec la même pulsation que l’excitation mais déphasée d’un angle δ  appelé 
angle de perte. 

)(
0

* )( δωσσ += tiet   1-33                    

 

La relation entre la contrainte et la déformation complexe est exprimée comme suit : 

)()()( *** tGt γωσ =   1-34               

 

Où )(* ωG  est le module complexe décomposé en partie réelle et imaginaire. 

)(")(')(* ωωω iGGG +=   1-35                    

 

avec )(' ωG  est le module élastique et )(" ωG  est le module de perte. Le module élastique 

exprime l’énergie stockée au cours d’un cycle alors que le module de perte exprime l’énergie 
dissipée au cours d’un cycle. 

 

1.4 Rhéologie des fluides complexes 
 

Lorsqu'un fluide montre des comportements s’écartant des cas simples tels que le fluide 
Newtonien ou le solide de Hooke, on le qualifie de fluide complexe. C’est le cas de la quasi-
totalité des mélanges biphasiques [3], des émulsions [4] [5], des mousses [6] [7], des milieux 
granulaires [8] [9], …etc. L'origine de ces comportements est souvent le fait de la présence 
d’hétérogénéités dont la taille est située quelque part entre la taille des molécules 
(nanoscopique) et la taille de l’échantillon (macroscopique) [10]. 

Tout d'abord, après un bref rappel des définitions couramment rencontrée en rhéométrie, dans 
la suite de cette sous-section sont donnés quelques exemples de fluides complexes 
accompagnés d'expériences rhéométriques mettant en évidence la complexité des 
comportements. 
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1.4.1 Contraintes normales dans un écoulement sous cisaillement 
 

Dans un fluide Newtonien soumis à un écoulement de cisaillement simple, seules les 

contraintes tangentielles 2112 σσ = , sont modifiées par l’écoulement et les contraintes 

normales restent isotropes et égales à p−  . Pour des fluides non Newtoniens, l’écoulement de 

cisaillement peut induire des contraintes normales qui ne contribuent pas à la dissipation et 
sont donc appelées contraintes élastiques. En éliminant le terme de pression isotrope, on peut 
définir les différences entre contraintes normales comme suit : 

22111 σσ −=N  et 33222 σσ −=N   1-36                       

   

avec : l’indice 1 qui représente la direction de l’écoulement, et l’indice 2 qui représente la 
direction perpendiculaire aux surfaces entre lesquelles le fluide est cisaillé. L’indice 3 est la 
direction neutre. 

Les contraintes normales sont indépendantes de la direction de l’écoulement et, à faible taux 

de cisaillement, sont fonctions quadratiques de γ&  : 2γ&Ψ=N  [11]. A plus fort taux de 

cisaillement, la dépendance est souvent décrite par une loi de puissance. En général, la 

première différence est que 1N  est positive et peut être du même ordre, et même plus grand, 

que la contrainte de cisaillement. La seconde différence est que 2N  est souvent négative et de 

10% plus petite que 1N . 

 

1.4.2 Courbe d’écoulement et comportement rhéologique 
 

Une courbe d’écoulement est la relation entre le taux de cisaillement γ&  et la contrainte 

de cisaillement σ  pour un régime d’écoulement établie. Par définition la viscosité du fluide 
est alors donnée par le rapport de la contrainte et du gradient de vitesse. 

)(γ
γ
ση &
&

f==  
   

1-37                           

 

Sur la Figure 1-7 sont représentés les comportements typiques des fluides complexes. L'un 
des fluides le plus souvent rencontré est certainement le fluide à comportement 
rhéofluidifiant, parfois aussi appelé pseudoplastique pour lequel la contrainte augmente moins 
rapidement que le gradient de vitesse provoquant une chute de la viscosité lorsque ce dernier 
augmente. Le comportement inverse est celui des fluides rhéoépaississants, ou parfois appelés 
dilatant, pour lesquels la viscosité augmente avec le gradient de vitesse. Enfin pour finir cet 
inventaire incomplet, on peut mentionner le comportement dit de « fluide à seuil de 
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contrainte » ou « plastique ». ». Ce dernier a la particularité de s'écouler qu'au-dessus d'une 
contrainte limite appelée contrainte seuil d'écoulement. 

 

 

Figure 1-7. Schéma des différents comportements rhéologiques.[http://campus.cerimes.fr 
/odontologie/enseignement/chap5/site/html/3_2.html]. 

 

1.4.2.1 Comportement rhéofluidifiant/rhéoépaississant 
 

Le comportement rhéofluidifiant est caractérisé par une diminution de la viscosité en 
fonction du taux de cisaillement appliqué. Il s’agit d’un comportement fréquent dans les 
fluides complexes. Pour les polymères et les suspensions colloïdales monodisperses, la 
rhéofluidification est liée à un alignement des molécules pour les polymères dans la direction 
de la vitesse et d’un ordre spatial des particules pour les suspensions [12] [13]. Le 
comportement rhéoépaississant est moins fréquent dans les fluides complexes. Contrairement 
au comportement rhéofluidifiant, la viscosité cette fois-ci augmente en fonction du taux de 
cisaillement appliqué. L’origine de ce comportement peut être liée à une transition ordre-
désordre sous l’effet du cisaillement. On trouve aussi dans la littérature le phénomène du 
blocage induit par le cisaillement (shear-induced jamming) [14] [15] [16] [17]. 
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1.4.2.2 Les fluides à seuil  
 

Pour certains fluides, la courbe d’écoulement γσ &−  présente un seuil d’écoulement. 

Pour ces fluides si la contrainte appliquée est inférieure à une contrainte seuil, le matériau ne 
coule pas et il se comporte comme un solide élastique. Lorsque la contrainte est supérieure au 
seuil d’écoulement, le matériau se comporte comme un fluide, il coule. Les origines de ce 
comportement sont diverses et variées. Par exemple, pour les mousses et les émulsions, la 
contrainte seuil provient de l’existence d’une structure désordonnée et compacte. Ainsi, il faut 
appliquer une déformation critique pour que les cellules se réarrangent et le matériau coule 
[18] [19]. Un deuxième exemple est celui des gels, où le seuil a pour origine des interactions 
physiques ne pouvant se briser que sous l’effet d’une contrainte suffisante. Pour certains 
matériaux, il existe une transition discontinue entre l’état solide (pâte) et l’état liquide 
(visqueux) [20] [21] [22] [23]. 

La détermination de la contrainte seuil est complexe et est fonction du temps de sollicitation 
du matériau mais aussi du taux de changement de la contrainte ou du gradient de vitesse 
appliqué. 

 

1.4.3 La viscoélasticité 
 

Le découpage des matériaux en deux catégories liquide et solide est une vision 
idéalisée. En fonction de l'échelle de temps choisi, un matériau pourra être considéré comme 
un solide, présentant un comportement de type élastique, ou comme un fluide. Pour aider à la 
compréhension de cette complexité, prenons un exemple. Il est illustré sur les différentes 
vidéos visibles sur le net (https://www.youtube.com/watch?v=JjMawkWvQ40) ou l'on peut 
voir des gens courir sur un fluide composé de maïzena et d'eau et couler dans ce même fluide 
lorsqu’ils ne bougent pas suffisamment vite. C’est un exemple démonstratif du comportement 
visqueux et élastique d'un même matériau. Dans cet exemple, le comportement élastique est 
observé à haute fréquence, alors que le comportement fluide est observé à faible fréquence. 

 

1.4.3.1 La viscoélasticité linéaire 
 

La façon la plus simple d'introduire la notion de viscoélasticité est de faire des 
analogies avec des modèles mécaniques simples de ressorts (comportement élastique) et 
d’amortisseur (comportement visqueux). Ces analogies permettent d'avoir une idée 
conceptuelle du comportement physique des matériaux complexes en décomposant les 
processus dissipatifs visqueux (dépendant du temps) et les processus de stockage d'énergie. 
Pour cela deux modèles de base sont utilisés: 
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Le ressort: selon la loi de Hooke, la déformation γ  est proportionnelle à la contrainte 

appliquée σ  (Figure 1-8), soit : 

γσ G=  1-38                     
   

 

Figure 1-8. Schéma du modèle de comportement élastique parfait. 

 

Avec G  est le module élastique. Cette loi de comportement indépendante du temps permet de 
stocker l’énergie sans aucune perte. 

L’amortisseur: la réponse de l'amortisseur est liée à la vitesse de cisaillement γ&  comme suit 

(Figure 1-9)  

γησ &=   1-39                    
   

 

Figure 1-9. Schéma du modèle de comportement visqueux parfait. 

 

Physiquement, un amortisseur représente des processus dissipatifs de friction. 

La représentation la plus simple d'un fluide viscoélastique est de combiner un ressort et un 
amortisseur en série et cette combinaison est appelée le modèle de Maxwell. Si les deux 
éléments sont montés en parallèle, la combinaison est appelée un modèle de Kelvin-Voigt. Il 
y a un certain nombre de combinaisons possibles de ces deux modèles élémentaires, la plus 
simple étant le modèle de Burgers, qui est l'association de modèle de Maxwell et de Kelvin-
Voigt. 

 

� Le modèle de Maxwell  

Le modèle de Maxwell consiste en l’association d’un ressort et d’un amortisseur en série 
(Figure 1-10). 
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Figure 1-10. Schéma du modèle de Maxwell. 

 

La déformation globale de l’ensemble est égale à la somme de la déformation du ressort et de 
l’amortisseur. Sachant que les lois de comportement de chacun des modèles sont décrites dans 
les équations [1-38] et [1-39], on en déduit : 

η
σσγ &

+=
dt

d

Gdt

d 1
 

       
1-40                      

   

Si on applique ce modèle à un test en déformations oscillatoires, le module complexe )(* ωG  

pour ce modèle est donné par la relation suivante : 

λω
ωηηλωω

2

2
*

1
)(

+
+= i

G  
 1-41                       

 

Avec G/ηλ =  est le temps de relaxation de maxwell. Les modules viscoélastiques sont 

exprimés de la manière suivante : 

22

22

1
)('

λω
λωω

+
= GG  

  
1-42                       

 

221
)("

λω
ωλω

+
= GG  

  
1-43                       

 

La Figure 1-11 est une représentation schématique des modules viscoélastiques d’un fluide de 
Maxwell. On remarque que le comportement du fluide est plutôt visqueux à faible valeurs de 
pulsation, tandis qu’il se comporte plutôt comme un solide à hautes valeurs de pulsations. 
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Figure 1-11. Représentation schématique des modules viscoélastiques d’un fluide de Maxwell 
[http://slideplayer.fr/slide/2606449/]. 

 

� Le modèle de Kelvin-Voigt 

Le modèle de Kelvin-Voigt consiste en l’association d’un ressort et d’un amortisseur en 
parallèle (Figure 1-12]). 

 

 

Figure 1-12. Schéma du modèle de Kelvin-Voigt. 

 

Dans ce modèle la déformation globale est égale à la déformation du ressort, qui est égale à la 
déformation de l’amortisseur. Par ailleurs la contrainte globale est la somme de la contrainte 
du ressort et celle de l’amortisseur. 

La contrainte s’exprime de la manière suivante 

ηγγσ &+= G  1-44                         
   

Le module complexe )(* ωG  pour ce modèle est donné par la relation suivante : 
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ηωω iGG +=)(*  1-45    

 

Les modules viscoélastiques sont exprimés de la manière suivante : 

GG =)(' ω   1-46                       
 

ηωω =)("G   1-47                       
 

La Figure 1-13 est une représentation schématique des modules viscoélastiques d’un solide de 
Kelvin-Voigt. Le comportement est dominé par l’élasticité à faibles valeurs de pulsation. Par 
contre, le comportement est dominé par la viscosité à hautes fréquences. 

 

Figure 1-13. Représentation schématique des modules viscoélastiques d’un solide de Kelvin-
Voigt. 

 

1.5 Conclusions 
 

La rhéologie est la science d’étude des lois qui gouvernent l’écoulement de la matière. 
Les différents concepts théoriques et expérimentaux qui aident à la compréhension de cette 
discipline ont été évoqués dans cette partie. Selon, les propriétés recherchées par 
l’expérimentateur, plusieurs tests existent : écoulement, relaxation, fluage, oscillations. D’un 
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point de vue théorique, les propriétés rhéologiques d’un matériau ne sont pas dépendantes de 
la géométrie de la mesure. Néanmoins, chaque géométrie est adaptée aux propriétés du 
matériau à étudier. Une recherche bibliographique faite au préalable est indispensable pour 
effectuer de bonnes mesures rhéométriques. Reste à souligner que la réponse donnée par le 
rhéomètre est globale, par conséquent des mesures locales constituent une démarche très 
importante pour une caractérisation complète. Une analyse complète d’un système de micelles 
géantes qui présente des propriétés rhéologiques complexes et dont la rhéométrie classique ne 
permet pas de comprendre son comportement est donnée dans le chapitre 5. 
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Chapitre 2 

2 Théorie de la diffusion de la lumière 
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2.1 Introduction 
 

Ce chapitre, consacré à la théorie de la diffusion de la lumière, présente les principes 
fondamentaux de cette théorie et ses applications dans l’étude des matériaux complexes.  

Après un bref rappel des notions de base de la diffusion de la lumière, on s’intéresse à la 
diffusion dynamique de la lumière (DLS) et plus particulièrement aux fonctions de corrélation 
d’intensité et du champ électrique. 

Je présente ensuite la technique multispeckle où le détecteur ponctuel d’une expérience 
de DLS est remplacé par un détecteur matriciel. Les propriétés du speckle sont définies et le 
calcul de la fonction de corrélation par moyenne d’ensemble est mis en évidence. 

Dans la dernière partie, je montre la manière de déterminer la viscoélasticité d’un fluide 
complexe à partir des mesures de la diffusion simple ou multiple de la lumière. 

 

2.2 Notion de base de la diffusion de la lumière 
 

2.2.1 Le champ électrique incident  
 

En diffusion de la lumière, le faisceau incident est modélisé par une onde 
électromagnétique plane monochromatique polarisée linéairement (le champ oscillant dans 
une seule direction) dont l’amplitude du champ électrique peut s’écrire de la manière 
suivante : 

).(
0),( trki

I
IeEtrE ω−=
rrr

   2-1 

  
Où:  

0E  est l’amplitude du champ électrique polarisé perpendiculairement au plan de diffusion qui 

contient  la direction de propagation du faisceau incident, Ik est le vecteur de propagation de 

la lumière incidente d’amplitude λπ /2 , r est le vecteur position par rapport à une origine 
arbitraire O, ω est la pulsation et t  est le temps. 
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Figure 2-1. a) vue de dessus d’une expérience classique de diffusion simple de la lumière. b) 
agrandissement de la vue du volume diffusant, montrant les faisceaux diffusés à l’origine O 

par le volume dV. c) représentation des vecteurs de propagation ( Ik
r

 pour la lumière 

incidente et Sk
r

 pour la lumière diffusée) et du vecteur de diffusion q
r

. 

 

2.2.2 Le champ électrique diffusé  
 

            Lorsqu’une onde électromagnétique traverse la matière, elle est susceptible d’interagir 
avec les électrons du matériau. Cette interaction est assez bien décrite si l’on considère que 
chaque volume élémentaire du matériau se comporte alors comme une source secondaire 
d’émission d’onde électromagnétique. Dans une expérience de diffusion simple de la lumière, 
la lumière ainsi diffusée est collectée par un détecteur placé dans le plan de diffusion et 
faisant un angleθ  par rapport au faisceau incident. 

Ce détecteur est généralement situé à une distance R très supérieure aux dimensions du 
volume diffusant de l’échantillon ce qui implique des phénomenes de diffraction de 
Fraunhofer [1] plutôt que de Fresnel (Figure 1.1). 

Pour simplifier le problème, nous faisons un certain nombre d’hypothèses: 
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-Seule la lumière diffusée avec la même  polarisation que celle de la lumière incidente 
est prise en compte. Dans ce contexte, le milieu est optiquement isotrope et donc sa 
constante diélectrique est scalaire. 
-La diffusion est faible : 
-La diffusion multiple est négligeable. 
-Le faisceau incident n’est pas modifié significativement au cours de la propagation 
dans l’echantillon  

-Le processus de diffusion est quasi-élastique, c’est-à-dire : λπ /2=== kkk Is   

L’amplitude du champ électrique diffusé ),( tREs  sur un détecteur placé à une distance R , 

s’écrit : 

rde
tr

R

eEk
tRE rqi

V

tkRi

s
3.

0

0
)(

0
2 ),(
4

),(
rr

r
r

−
−

∫ ∈
∈−∈−=

ω

π
 

  
2-2 

 

Avec : ),( tr
r∈ la constante diélectrique du milieu pour une position r

r
 et un tempst , 0∈  est la 

constante diélectrique moyenne du milieu,V  est le volume de diffusion et q
r

 est le vecteur de 

diffusion tel que : 

2
sin

4
,

θ
λ
π=−= qkkq Is

rrr
 

  2-3 

 

Dans la suite, nous nous intéressons au cas simple où la diffusion de la lumière est due à N  
particules sphériques identiques suspendues dans un solvant. Le centre de masse au temps t  

de la particulej est représenté par le vecteur position )(tRj

r
 et la position relative de l’élément 

de volume jdV  dans la particule j par rapport à son centre de masse par jr
r

donc jj rddV 3= . 

Dans ce cas-là, l’amplitude du champ électrique diffusé est donnée par : 

∑
=

−
−

−=
N

j

tRqi
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s
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R

e
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1

)(.
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0 )(),(
rrrr ω

 
  

2-4 

 

Où : )(qb
r

 est la longueur de diffusion. 

Le champ électrique total diffusé est la somme des champs diffusés des particules 
individuelles. Ces derniers sont donnés par le produit entre la longueur de diffusion, 
déterminée par la distribution du matériau à l’intérieur de la particule, et le facteur de 

phase
)(. tRqi je

rr−
, calculé à partir de la position instantanée de la particule dans l’échantillon. De 

plus si les particules bougent de sorte à faire varier uniformément rq
rr

. entre 0 et π2 , alors la 

moyenne du champ électrique total s’annule. 
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2.2.3 L’intensité du champ diffusé  
 

           Expérimentalement, c’est l’intensité diffusée ),( tqI
r

 qui est mesurée. Cette quantité, 

associée au champ par la relation
2

),(),( tqEtqI
rr = , est donc la plus couramment étudiée. R

r
 

est remplacé par q
r

 puisque ces deux vecteurs sont équivalents si R
r

et sk
r

 sont colinéaires. 

L’expression de l’intensité instantanée diffusée s’écrit : 

∑∑
= =

−−=
N

j

N

k
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Soit : 
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2.3 Diffusion dynamique de la lumière classique  
 

Considérons maintenant que la suspension diluée de N particules sphériques 
précédemment décrite est soumise au mouvement brownien. La détection de la lumière se fait 
par un seul capteur tel une photodiode ou un photomultiplicateur. La diffusion dynamique de 

la lumière s’intéresse aux fluctuations du champ électrique diffusé sE et donc, d’après 

l’expression (1.4) aux fluctuations du facteur de phase 
)(. tRqi je

rr

. Conceptuellement, ce facteur 

peut être schématisé par un vecteur unitaire dans le plan complexe faisant un angle )(. tRq j

rr
 

avec l’axe des réels (voir la Figure 2-2). Si les particules sont arbitrairement distribuées dans 

l’échantillon, les phases )(. tRq j

rr
sont uniformément réparties entre 0 et π2 . Le champ total 

diffusé ),( tqEs

r
qui est la somme des vecteurs individuels peut donc être représenté 

schématiquement par une marche aléatoire à deux dimensions de N vecteurs. Comme les 

particules sont soumises au mouvement Brownien, ),( tqEs

r
 évolue aussi de manière aléatoire: 

),( tqEs

r
au temps t  est différent de ),( τ+tqEs

r
 au temps τ+t . Pour des petits retardsτ , les 

angles sont très peu modifiés, donc ),( tqEs

r
 et ),( τ+tqEs

r
 sont fortement corrélés. 

En revanche, sur des temps tels que les angles changent d’environ π2  (soit une particule se 

déplace d’une distance qtRtR jj

rrr
/2)()( πτ ≈−+ ), les fluctuations du champ total diffusé 

deviennent complétement décorrelées. La DLS permet donc de sonder la dynamique sur des 
échelles spatiales de l’ordre deq/1 , c’est-à-dire entre la fraction de micromètre et la centaine 

de micromètres. 
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Figure 2-2. a) représentation dans le plan complexe du champ électrique diffusé ),( tqEs

rr
par 

six particules aux positions )(tRj

r
. Ce champ est la somme vectorielle des champs électriques 

diffusés par les particules individuelles. b) champ électrique diffusé ),( τ+tqEs

rr
lorsque les 

particules ont bougé aux nouvelles positions )( τ+tRj

r
. 

 

2.3.1 La fonction d’autocorrélation temporelle normalisée de l’intensité diffusée  
 

La quantité mesurée dans une expérience de DLS est la fonction d’autocorrélation 
temporelle des fluctuations de l’intensité diffusée : 

∫ +=>+< ∞→

T

ssTTss dttqItqI
T

tqItqI
0

),(),(
1

lim),(),( ττ rrrr
 

 
  2-7 

 

Le signal ),( tqI S

r
 est comparé avec une version retardée de lui-même ),( τ+tqI S

r
 pour tous 

les temps t  et pour une série de retardsτ . 

A retard nul, l’équation (1.7) se réduit à :  

>>=<+<→ ),(),(),(lim 2
0 tqItqItqI sss

rrr ττ    2-8 

 

Pour des retards bien plus grands que le temps cτ  typique des fluctuations de l’intensité, 

),( tqI S

r
et ),( τ+tqI S

r
 ne sont pas corrélés et on a: 

2),(),(),(lim >>=<+<∞→ tqItqItqI sss

rrr ττ    2-9 
 

 

Par conséquent, la fonction de corrélation d’intensité décroît de l’intensité carrée moyenne 
pour des petits retards jusqu’à sa moyenne au carré pour des grands retards. 
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Très souvent la fonction d’autocorrélation temporelle de l’intensité diffusée est normalisée. 
On la note ),(2 τqg

r
. 
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La valeur de 2
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 est liée à la taille du détecteur et d’un speckle. Si la dimension du 

détecteur est très inférieure à celle d’un speckle alors 2
),(
),(

2

2

=
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><

tqI

tqI

s

s
r

r

 [2]. 

 

2.3.2 La fonction d’autocorrélation temporelle normalisée du champ électrique 
diffusé  

 

            Étant donné que ),( tqI S

r
est le module au carré du champ électrique diffusé ),( tqES

r
, il 

est également possible d’établir une relation entre la fonction d’autocorrélation temporelle 
normalisée de l’intensité diffusée ),(2 τqg

r
, et la fonction d’autocorrélation temporelle 

normalisée du champ électrique diffusé ),(1 τqg
r

. Le calcul de cette quantité est important car 

c’est elle qui donne la dynamique du milieu étudié.   

On définit : 
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De telle sorte que : 
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2.3.3 La relation de Siegert  
 

C’est la relation qui relie la fonction de corrélation temporelle normalisée de 
l’intensité diffusée à la fonction de corrélation temporelle normalisée du champ électrique 
diffusé : 

[ ]212 ),(1),( ττ qgqg
rr +=  

  2-16 
 

 

Cette relation [2], [3], reflète les propriétés de factorisation des fonctions de corrélation de 
variables Gaussiennes complexes. Bien qu’elle soit obtenue pour une suspension diluée de 
sphères identiques, elle s’applique pour n’importe quel diffuseur ayant des corrélations 
spatiales très inférieures aux dimensions linéaires du volume diffusant. Le volume diffusant 
contient alors un grand nombre de volumes de corrélation (volumes à l’intérieur desquels les 
positions des particules sont corrélées) jouant le rôle de particules indépendantes. Cette 
expression s’applique dans le cas où le détecteur intercepte un seul speckle. Si ce dernier en 
contient plusieurs alors l’expression (1.16) devient : 

[ ]212 ),(1),( τβτ qgqg
rr +=  

  2-17 
 

βττ +=→ 1),(lim 20 qg
r

   2-18 

 

1),(lim 2 =∞→ ττ qg
r

   2-19 

 

1≤β  est le facteur de cohérence spatiale sur le détecteur et il est lié au ratio de l’aire du 

détecteur sur l’aire d’un speckle [2]. 

 

Figure 2-3. Représentation schématique de la décroissance de la fonction de corrélation 
d’intensité. 
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2.3.3.1 La fonction d’appareil  
 

C’est la quantité qui relie la fonction d’autocorrélation d’intensité à la fonction 
d’autocorrélation des champs électriques dans la relation de Siegert notée β . Elle est 

comprise entre 0 et 1 et sa valeur dépend de deux paramètres : la polarisation du laser et 
l’ouverture du capteur. τ     )(2 τg  

On cherche dans l’idéal à avoir 1=β . Pour cela il faut veiller à ce que la taille des speckles 

soit la plus grande possible en fermant le diaphragme. 

L’estimation de la valeur de la fonction d’appareil a un rôle primordial pour les calculs qui 
suivent. Pour l’obtenir, il existe deux méthodes : 

La première consiste à mesurer la fonction de corrélation d’intensité d’un verre qui présente 
une forte rugosité. Celle-ci est constante et a pour valeur β+1 . 

La seconde passe par l’utilisation d’une solution diluée d’eau ultrapure contenant des 
particules de polystyrène calibrées de taille inférieur à 1µm. La fonction de corrélation 
d’intensité β+= 1)0(2g  alors que la fonction de corrélation du champ électrique 1)0(1 =g . Il 

est nécessaire d’extrapoler à zéro la fonction de corrélation d’intensité pour accéder à )0(2g . 

 

2.3.4 Les speckles  
 

La figure de speckles est une répartition aléatoire d’intensité résultant des interférences 
constructives et destructives dans le champ d’observation du champ électrique diffusé par les 
particules (Figure 2-4). L’utilisation d’une lumière de grande longueur de cohérence est 
nécessaire dans cette technique. Elle permet de transformer la modulation de phase en une 
modulation d’intensité et la cohérence entre les ondes émergeant du milieu est vérifiée quel 
que soit la longueur du parcours à l’intérieur du milieu diffusant. 

 

Figure 2-4. Image d’une figure de speckles obtenue sur une solution Brownienne. 
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2.3.4.1 Propriétés d’un speckle  
 

Nous allons résumer ici les principales propriétés d’un speckle, mais pour une 
description plus complète, nous recommandons les articles de Goodman [2], [4]. 

- La taille moyenne d’un speckle est dépendante de la géométrie considérée. Dans le cas des 
speckles objectifs (projection directe sur un écran), la taille du grain est de DL /22.1 λ  , où D  
est le diamètre de la pupille de sortie, L  est la distance de cette pupille au plan d’observation. 

- La distribution d’intensité d’une figure de speckle suit une loi exponentielle décroissante. 

Cela implique en particulier que la moyenne de l’intensité I  est égale à son écart-typeIσ . Le 

contraste d’une figure de speckle est donc unitaire 1/ == IC Iσ . Cependant un certain 

nombre de facteurs peuvent diminuer ce contraste. Cette diminution résulte d’une 
superposition incohérente de plusieurs figures de speckle, qu’il s’agisse d’une superposition 
spatiale ou temporelle. Ce ne sont plus les amplitudes mais les intensités qui s’additionnent en 
chaque point. Des grains sombres sont donc moyennés avec des grains brillants. 

- Un mauvais échantillonnage de la figure de speckle: si le détecteur utilisé a une taille plus 
grande que la taille d’un grain de speckle. Dans ce cas, le détecteur intègre spatialement 
plusieurs grains. La distribution d’intensité ne suit plus alors une loi exponentielle 
décroissante mais une loi qui se rapproche d’une gaussienne à mesure que le nombre de grains 
de speckle par détecteur augmente. Cela est expliqué par le fait que lorsque on additionne N  
variables aléatoires de même distribution, le résultat est une Gaussienne quand N  tend vers 
l’infini (théorème de la limite centrale). 

 - La superposition spatiale incohérente : la superposition spatiale incohérente deN  figures de 

speckle chacune parfaitement contrastée réduit le contraste d’un facteurN . Cela provient du 

fait que lorsque on additionne N  variables aléatoires réelles, indépendantes, et de même 
distribution (moyenne m et écart-type σ ), le résultat est une variable aléatoire de valeur 

moyenne mN.  et d’écart type σ.N . C’est notamment le cas si la source utilisée est un laser 

multi-mode dont les différents modes sont suffisamment éloignés en fréquence. Ce 
phénomène est aussi observé si on utilise une lumière non polarisée. La lumière peut se 
décomposer en deux polarisations incohérentes qui vont créer deux figures de speckle 

superposées réduisant le contraste d’un facteur2 . 

- La décorrélation temporelle du speckle : si l’objet réflecteur ou si l’échantillon traversé subit 
des mouvements sur une échelle temporelle inférieure au temps d’intégration du détecteur, 
celui-ci intègre temporellement des figures de speckle différentes. Il s’agit cette fois d’une 
superposition temporelle de figures de speckle incohérentes qui fait diminuer le contraste. 
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En pratique 

 

La diffusion dynamique de la lumière est une diffusion quasi-élastique basée sur 
l’analyse de  l’interaction entre un photon et une particule subissant un mouvement Brownien. 
Un laser est focalisé à l’aide de lentilles sur un échantillon dilué ou peu diffusant placé au 
centre d’un goniomètre. La détection des fluctuations temporelles d’intensité est assurée par 
un photomultiplicateur placé à un angle θ  variant entre 0° et 150° avec l’axe du vecteur 
d’onde incident. 

 

Figure 2-5. Schéma d’une DLS classique [http://www.lsinstruments.ch/technology 
/dynamic_light_scattering_dls/]. 

 

Le signal enregistré par le détecteur est corrélé à l’aide d’un corrélateur et la fonction 
d’autocorrélation d’intensité se calcule selon la formule suivante: 

22 )(

)()(
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tItI
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ττ  
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Ou : >< .  est la moyenne temporelle d’intensité 

Comme la fonction de corrélation du champ électrique décroît de manière exponentielle 
selon :  

ceg τ
τ

τ
−

=)(1  
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avec : 
2

1

Dqc =τ  le temps caractéristique et D  est le coefficient de diffusion, alors : 

τβτ
22

2 1)( Dqeg −=−  2-22 
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D’après la sous-section [2.4], on a : 

τ
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Par conséquent : 
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2.4 Mouvement Brownien  
 

C’est le mouvement aléatoire de particules solides de taille nanométrique (généralement 
inférieur à 1µm) dans un fluide, mouvement provoqué par l’agitation thermique. Il s’agit de la 
collision entre les molécules de fluides et les particules en suspension. Chaque particule se 
déplace en ligne droite à vitesse constante entre deux chocs successifs et le mouvement 
s’accélère quand elle rencontre une molécule de fluide ou une paroi. 

 

                           

Figure 2-6. Mouvement brownien d’une particule [http://www.formulaction.com/technologie-
dws.html]. 

 

L’énergie cinétique de chaque particule est évaluée à 2/3 Tkb  [5]. 

Pour ce mouvement, c’est le déplacement carré moyen qui est proportionnel au temps, selon 
la relation de Stokes-Einstein : 

L’application de l’équation fondamentale de la dynamique sur une particule seule dans un 
liquide permet de trouver la formule du déplacement carré moyen (équation de Langevin dans 
un milieu dilué) : 
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Où: mla masse de la particule, )(τv
r

 est le vecteur vitesse, γ  est le coefficient de friction et 

)(τF
r

 représente les forces Browniennes. 

Sachant que
τ
ττ

∂
∂= )(

)(
x

v
r

r
, l’équation peut s’écrire :  
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La résolution de cette équation permet finalement d’écrire :  

τττ Dxr 6)()( 22 >=>=<∆<  2-27 

 

où: D est le coefficient de diffusion, donné  par la relation Stokes-Einstein  

R

Tk
D b

πη6
=      

2-28
  

avec : bk  est la constante de Boltzmann,T : la température du fluide, η  : sa viscosité 

dynamique et R  le rayon hydrodynamique des particules. 

 

2.5 Diffusion dynamique de la lumière par multispeckle 
 

A la différence d’une mesure de DLS classique où un seul capteur collecte la lumière 
diffusée dans une zone de cohérence unique, la DLS par multispeckle utilise une matrice de 
capteurs, dont chacun peut être considéré comme un détecteur indépendant. Pour réduire le 
bruit dans le signal dans un essai de DLS classique, il est nécessaire d’acquérir l’intensité 
diffusée sur un intervalle de temps très grand : de l’ordre de 103 à 104 [6] fois le temps 

caractéristique de relaxation du système ατ . L’utilisation d’un capteur matriciel positionné à 

un angle θ  permet de détecter les différents speckles en même temps et l’acquisition peut se 
faire en temps réel [7]–[10]. De cette façon une fonction de corrélation pour chaque pixel est 
obtenue. Grâce à l’indépendance statistique entre les fonctions de corrélations de chaque 
pixel, on peut effectuer une moyenne spatiale pour calculer )(1 τg  à partir de l’intensité 

capturée dans les images acquises. Le grand nombre de speckles permet de réduire 
considérablement le temps de l’expérience. Cette technique est appelée la diffusion 
dynamique de la lumière par multispeckle. 

Cette technique présente quelques limites. Il n’est pas possible d’étudier les échantillons peu 
diffusants, comme il est possible de faire avec la DLS classique puisque les capteurs 
matriciels sont jusqu’à présent moins sensibles que les photomultiplicateurs [9]. 
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Deuxièmement, le plus petit τ est déterminé par le temps d’exposition utilisé dans 
l’expérimentation et par la vitesse d’acquisition de la camera. Il est difficile d’enregistrer avec 

ms1<τ , comparé à 20 ns atteint dans une DLS classique. Finalement le bruit électronique est 
plus important pour un capteur matriciel que pour un photomultiplicateur. 

Les images acquises dans une DLS multispeckle peuvent être analysées en utilisant la 
technique de corrélation résolue en temps (TRC) [11], [12], une technique qui caractérise non 
seulement la dynamique moyenne, mais aussi ses fluctuations temporelles. Comme expliqué 
auparavant, avec la technique multispeckles les images sont acquises à intervalles de temps 
régulier. Si l’échantillon a une dynamique, le speckle change d’une image à la suivante et ce 
changement est quantifié à l’aide de la fonction de corrélation normalisée (FCN). 

Avant d’expliquer comment cette fonction de corrélation doit être calculée, on peut remarquer 
qu’il n’est peut-être pas nécessaire, voir erroné, d’analyser l’ensemble des images acquises 
pour obtenir la fonction de corrélation. Différentes régions dans une image peuvent contenir 
des informations différentes. Par exemple les taches visibles dans une région peuvent être 
produites par la lumière diffusée à un angle spécifique. En conséquence, on doit analyser les 
différentes régions séparément pour détecter une éventuelle dépendance par rapport au 
vecteur d’onde de la fonction de corrélation. 

Les images sont donc divisées en différentes régions appelées région d’intérêt (ROI) dont 
chacune est analysée indépendamment. La corrélation d’intensité pour un ROI donné pour 
plusieurs images est: 

1
)()(

)()(
),(1 −

>+<><
>+<

=
∈∈

∈

ROIppROIpp

ROIppp

tItI

tItI
tG

τ
τ

τ  
 

2-29 

 

où : ><−>>=<< )()()( tStStI EB
ppp  est l’intensité du pixelp donnée par le signal )(tSp  

acquis par la camera CCD à l’instant t  dans lequel l’arrière-plan électrique )(tS EB
p est 

soustrait et ROIp∈>< ...  indique une moyenne sur tous les pixels du ROI. Le signal en 

l’absence de lumière EB
pS  (Dark) détecté par la camera CCD doit être acquis avant de 

démarrer les mesures sur l’échantillon. 

),(1 τtG est fonction de t  et τ , et selon l’information à laquelle on s’intéresse, elle peut être 

tracée en fonction de t  pour un τ  donné, et dans ce cas on a le degré de corrélation qu’on 
note ),(1 τtC  , ou en fonction de τ  pour un t  donné, et dans ce cas on à la fonction de 

corrélation 1)(2 −τg . 

La caractéristique importante de la technique TRC est que la fonction de corrélation 
d’intensité n’est pas en moyenne dans le temps, de telle sorte que la signature de la 
dynamique temporelle hétérogène ou des événements de réarrangement individuel reste 
visible. 
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La normalisation dans l’équation [1-29] est nécessaire pour garantir que la fonction ),(1 τtG  

ne soit pas affectée, par exemple, par les fluctuations de la puissance du laser au cours de la 
mesure. Une autre source de biais provient du bruit statistique. La raison est liée au nombre 
limité de zones de cohérences analysées pour obtenir ),(1 τtG . Ces fluctuations sont des petites 

fluctuations aléatoires autour de la valeur de la fonction moyenne et sont donc facilement 
identifiables. Ce type de bruit est toujours présent, mais il peut être réduit en augmentant la 
taille du ROI, lorsque cela est possible. 

 

2.6 Diffusion multiple de la lumière 
 

La diffusion multiple de la lumière survient lorsque le trajet optique devient non 
négligeable par rapport à la distance moyenne entre événement de diffusion de la lumière 
Pour ces échantillons et contrairement aux matériaux transparents, le photon subit plusieurs 
événements diffusifs avant d’être détecté. En conséquence l’information sur le vecteur d’onde 
initial est perdue ce qui entraine qu’il n’est plus possible d’imager une zone spécifique d’un 
matériau pour l’étudier. La diffusion multiple force donc une étude globale des propriétés 
microscopiques du matériau. De plus la théorie de diffusion de la lumière développée ci-
dessus n’est plus valable, et d’autres théories sont nécessaires. On peut noter ici qu’il existe 
des théories et méthodes pour extraire des informations sur le matériau sondé à partir de cette 
lumière diffusée. La méthode la plus connue est la Spectroscopie en diffusion multiple de la 
lumière (En Anglais : DWS Diffusing Wave Spectroscopy) [13] [14] [15] [16] [17] [18] [19] 
[20] [21] [22] [23]. Cette méthode sonde les matériaux sur des échelles de longueur encore 
plus petites (de l’ordre de 1 nm) que les techniques de diffusion simple de la lumière. 

Pour ces raisons, le système que nous allons développer nécessite une diffusion simple. 

 

2.7 Microrhéologie 
 

On a vu précédemment que, pour une suspension de particules Browniennes dans un 
fluide Newtonien, il existe une relation entre la fonction de corrélation d’intensité, le 
déplacement carré moyen, la viscosité du milieu suspendant et la taille des particules : 
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De façon purement intuitive, cette relation peut se généraliser dans l’espace de Fourier [24], 
[25]  
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Où )(* ωη  est maintenant la viscosité complexe. 

La Figure 2-7 présente la relation entre la forme du déplacement quadratique moyen et les 
propriétés rhéologiques du matériau. 

 

 

Figure 2-7. Les courbes typiques du déplacement carré moyen en fonction du retard de 
microsphères dans trois milieux différents : (A) mouvement superdiffusif, p>1 ; (B) fluide 
newtonien, p=1 ; (C) milieu viscoélastique, 0<p<1 ; (D) milieu élastique, p=0. 

 

2.7.1 Cas d’un solide élastique  
 

Les sondes sont immobiles et le déplacement carré moyen est constant en fonction du 

temps cstre >=∆< )(2 τ . On appelle cela un plateau élastique. En utilisant l’équipartition de 

l’énergie, c’est-à-dire en égalant l’énergie thermique Tkb  avec l’énergie élastique de chaque 

sonde >∆< )(
2

1 2 τκ er , on trouve: 
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κ
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où la raideur κ  qui caractérise l’élasticité est moyennée autour des sondes. Le module 

élastique )(' ωG  du matériau solide s’exprime 
Rr

Tk
G

e

b

>∆<
≈

)(
)(' 2 τ

ω , avec R le rayon des 
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2.7.2 Cas d’un fluide complexe  
 

La dépendance du module viscoélastique complexe )(* ωG  en fonction de la 

fréquence est obtenue par la relation de Stokes-Einstein généralisée [24], [25]: 
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Les limites de cette méthode sont liées aux erreurs induites par l’introduction des 
transformées numériques des données. 

Mason et al [26], [27], ont développé une méthode pour déterminer le module complexe 
algébriquement, en utilisant une loi de puissance locale pour décrire le déplacement carré 
moyen des particules dans un fluide complexe. La loi de comportement est donc déterminée à 
partir de la dérivée logarithmique du déplacement carré moyen par rapport au temps : 
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Cette dernière est égale à 1 pour un fluide newtonien, 0 pour un fluide élastique et comprise 
entre 0 et 1 pour un fluide complexe. 

En supposant qu’il existe une loi locale de puissance du déplacement carré moyen, les 
modules élastiques et visqueux s’expriment par: 
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avec : 
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Avec : >∆< )/1(2 ωr la magnitude du >∆< )(2 τr  évaluée à ωτ /1=  et Γ  la fonction gamma 

qui est le résultat de la transformée de Fourier de la loi de comportement en puissance du 
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déplacement carré moyen. Cette fonction doit être choisie de façon à satisfaire les relations de 
Kramers-Kronig. 

Ce système simple à utiliser peut conduire à des erreurs lorsque le déplacement carré moyen 
est fortement courbé. Il se trouve que cette région présente un intérêt particulier car elle se 
produit quand 'G  et "G  sont identiques. Ce qui correspond au temps de relaxation de fluide. 
De plus, l’estimation algébrique du plus petit des deux modules peut conduire à une erreur de 
facteur 2 aux extrémités de la gamme des fréquences. 

Pour s’affranchir de ce problème, Crocker et al [28] et Dasgupta et al [29] ont modifié les 
équations (1.28, 1.29 et 1.30) en incluant la dérivée logarithmique seconde du déplacement 
carré moyen. Cette approche permet d’effectuer un calcul plus précis dans les zones de grande 
courbure et d’améliorer les résultats du module le plus faible. Néanmoins cette méthode est 
sensible aux ondulations de grande longueur d’onde. Ainsi, les équations modifiées 
s’écrivent : 
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Où : )(ωβ la dérivée logarithmique seconde du déplacement carré moyen, )(' ωα et )(' ωβ  

sont consécutivement les dérivées logarithmiques locales première et seconde de )(ωG . 

Pour s’assurer de la fiabilité des formules (2-37, 2-38 et 2-39), il est nécessaire de faire un test 
avec les données simulées sous la forme de : 

ba iiG )()()(* ωωω +=    2-40   

 

Avec : a  et bdes nombres réels comprises entre 0 et 1 par pas de 0.05.  

 

2.8 Conclusions 
 

Une expérience de diffusion dynamique de la lumière est une expérience adaptée à 
l’étude de la dynamique microscopique des matériaux transparents ou très peu turbides. Selon 
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le détecteur utilisé, on parle soit de la diffusion de la lumière classique ou bien de la technique 
multispeckle. La première utilise une photodiode et elle est adaptée à l’étude des matériaux 
ergodiques de dynamiques rapides. La deuxième utilise un détecteur matriciel (caméra CCD 
ou CMOS) et est adaptée à l’étude des matériaux non ergodiques présentant une dynamique 
lente. La dynamique du milieu est sondée en calculant la fonction de corrélation d’intensité 
qui dépend du vecteur d’onde. Il est intéressant de noter que cette technique de diffusion de la 
lumière peut permettre de remonter aux propriétés viscoélastiques microscopiques d’un 
matériau, sur une gamme de fréquence bien plus large que celle des rhéomètres, dans le 
domaine linéaire. 
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Chapitre 3  

3 Système d’imagerie de speckles résolue spatialement et 
temporellement 

 

Sommaire 

3 Système d’imagerie de speckles résolue spatialement et temporellement ........................ 67 

3.1 Introduction ............................................................................................................... 68 

3.2 Description du montage ............................................................................................. 68 

3.3 Mise en place des différentes composantes ............................................................... 70 

3.3.1 Alignement du rhéomètre avec les éléments optiques ....................................... 70 

3.3.2 Le faisceau laser ................................................................................................. 71 

3.3.3 Imagerie .............................................................................................................. 73 

3.3.4 Le diaphragme .................................................................................................... 74 

3.3.5 La camera CCD .................................................................................................. 78 

3.4 Algorithmes de calcul ................................................................................................ 79 

3.4.1 Calcul simple des fonctions d’autocorrélation d’intensité ................................. 79 

3.4.2 La corrélation résolue dans le temps : TRC ....................................................... 81 

3.5 Optimisation de l’expérience de DLS par multispeckle résolue spatialement .......... 85 

3.5.1 La température .................................................................................................... 86 

3.5.2 Le laser ............................................................................................................... 90 

3.5.3 Bruit électronique (camera CCD) ...................................................................... 94 

3.5.4 Lumière parasite et illumination non uniforme .................................................. 94 

3.6 Validation du système expérimental sur des matériaux modèles .............................. 95 

3.6.1 Solution Brownienne .......................................................................................... 95 

3.6.2 Solide élastique .................................................................................................. 97 

3.6.3 Suivi de la gélification d’un gel d’agarose ......................................................... 99 

3.6.3.1 Rhéométrie .................................................................................................... 100 

3.6.3.2 DLS par multispeckle ................................................................................... 101 

3.6.4 Matériau hétérogène (Polycristal du Pluronic F108) ....................................... 102 

3.6.4.1 Rhéométrie .................................................................................................... 103 

3.6.4.2 DLS par multispeckle ................................................................................... 104 

3.7 Conclusions ............................................................................................................. 108 



3. SYSTEME D’IMAGERIE DE SPECKLES RESOLUE SPATIALEMENT ET 
TEMPORELLEMENT 

 

 68 
 

3.1 Introduction 
 

Ce chapitre est consacré au montage, à la mise au point et à la validation de 
l’expérience d’imagerie de speckle résolue spatialement et temporellement. 

Tout d’abord je décris le montage que j’ai développé, ses différentes composantes 
ainsi que leur organisation permettant d'obtenir une taille de speckle adaptée au capteur 
optique.  

Ensuite, je poursuis par l'identification des différentes imperfections du système et des 
méthodes employées pour les corriger ou limiter leurs effets. Ensuite différents algorithmes de 
calcul de la fonction de corrélation d'intensité sont testés sur deux matériaux. 

Dans la dernière partie, l’ensemble comprenant le montage expérimental et l’analyse 
des données est évalué tout d’abord sur un fluide Newtonien ensemencé de nanoparticules. 
Ensuite un solide parfait ensemencé de nanoparticules permet de tester la stabilité du système 
et de son environnement. Le suivi de la gélification d’un polymère non ramifié d’agarose 
permet d'évaluer la capacité du montage au suivi de la dynamique microscopique d’un 
matériau en évolution. Pour finir, la dynamique microscopique hétérogène des joints de grains 
de taille nanométriques d’un polycrystal du Pluronic F108 est sondée. 

 

3.2 Description du montage 
 

La Figure 3-1 présente le montage expérimental couplant l’imagerie de speckle résolue 
spatialement et temporellement à un rhéomètre MCR301 de la société Anton Paar. Les choix 
faits pour ce montage seront justifiés tout au long de ce chapitre. La source de lumière 
éclairant l’échantillon est un laser MSL III de la société CNI polarisé linéairement selon l’axe 
y , de longueur de cohérence supérieure à 50 m, de longueur d’onde 532=λ  nm et de 

puissance maximale de 120 mW, et d’une stabilité de ±3%. Deux lentilles sont utilisées pour 
manipuler le faisceau laser, l’une de focale 200'1 =lf  mm assure la focalisation du faisceau 

laser au centre de l’entrefer du Couette. La deuxième est une lentille de type cylindrique de 
focale 4.25'2 −=lf  mm et qui a comme rôle la génération d’une nappe laser de largeur de 5 

mm. Dans ces conditions, le volume diffusant a pour dimension 5×5×0.5 mm3. Cette nappe 
lumineuse est envoyée perpendiculairement à l’axe géométrique d’une cellule de Couette 
coaxial transparente en PMMA (PolyMéthAcrylate de Méthyle) d’entrefer 5 mm, placée sur 
un rhéomètre à contrainte imposée MCR 301( Anton-Paar). La lumière cohérente diffusée par 
l’échantillon contenu dans l’entrefer du Couette est réfléchie par un miroir semi transparent à 
maintien de polarisation vers la caméra. Une lentille convergente de focale 150'=f  mm 

permet de faire l’image du volume diffusant sur le capteur CCD. Cette lentille est placée à une 

distance '31 fd =  de la surface d'étude éclairée par le laser et est séparée de la camera CCD 
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d'enregistrement d'une distance égale à 2/'32 fd = . Cette position permet d’avoir un 

grandissement 5.0=G , nécessaire à l'exploitation de la quasi-totalité des 494 pixels de 
largeur du détecteur de la caméra CCD (à savoir 446 pixels). Le diaphragme placé dans le 
plan focal de la lentille a pour rôle d’ajuster la taille des speckles ainsi que d’affiner la 
sélection en vecteur d’onde. La lumière diffusée est collectée par un capteur CCD (Basler 
acA640-100 gm, 3.8 × 2.8 mm, 659×494 pixels 12 bits) et permet de prendre des images avec 
un temps d’exposition allant de 16µs à 20.2ms transférées en temps réel sur un ordinateur HP 
(Intel®Xeon®CPU cadencé à 2.80 GHz). Les images  sont ensuite traitées via un programme 
développé sous Matlab. 

L’axe optique est aligné avec l’axe du Couette par un dispositif adapté (voir paragraphe 
[3.3.1]). Pour éviter toute lumière parasite, les éléments optiques sont protégés par une cage 
noire, ainsi, seule la lumière diffusée par l’échantillon est collectée par le capteur CCD. 

 

 

Figure 3-1. Montage expérimental RhéoSpeckle. Angle de diffusion °= 90θ  ( 22≈q  µm-1) 
résolue spatialement. a) Coupe horizontale, b) coupe verticale. Plus de détails sur le 
positionnement de la lentille l1 et l2 est décrit dans la Figure 3-3. 

 

a) 

b) 

l1, 
l2 

l3 



3. SYSTEME D’IMAGERIE DE SPECKLES RESOLUE SPATIALEMENT ET 
TEMPORELLEMENT 

 

 70 
 

3.3 Mise en place des différentes composantes 
 

Ce montage conçu au laboratoire, a été réglé afin d’optimiser son fonctionnement et de 
connaitre ses limites. Dans un premier temps, on exposera la solution adoptée pour aligner le 
rhéomètre et l’ensemble du système. Ensuite, on montrera les différentes techniques utilisées 
pour estimer la performance des éléments optiques : laser, lentille, diaphragme et la camera 
CCD. 

 

3.3.1 Alignement du rhéomètre avec les éléments optiques 
 

Une étape importante de la mise en place de notre système expérimental est 
l’alignement du rhéomètre avec les différentes composantes optiques. En effet, la dynamique 
interne d’un milieu quelconque est dépendante du vecteur d’onde q  et de la position du 

volume diffusant r . Il est donc impératif de mettre en place un dispositif permettant d’aligner 
les éléments optiques sur l’axe du Couette, afin que soient détectés les photons diffusés à 

°= 90θ . Pour se faire, une pièce métallique rectangulaire composée de deux trous recevant 
les deux pieds latéraux du rhéomètre a été spécialement conçue et réalisée. Son guidage et 
déplacement est assuré par des vis permettant de déplacer (linéairement et en rotation) le 
rhéomètre avec une précision au dixième de millimètre près. 

L’alignement de l’ensemble expérimental est effectué comme suit. Le laser et le système 
optique de détection sont d’abord alignés à l’aide des trous taraudés de la table optique à 
l’aide de tiges rigides verticales prises comme références. Le rhéomètre est ensuite positionné 
sur la plaque de guidage à l’aide des deux trous recevant deux des pieds de ce dernier. Pour 
commencer les réglages, on monte la géométrie de cône, qui est désormais la référence 
absolue du montage, sur le rhéomètre. On déplace la plaque dans le sens horizontal jusqu’à ce 
que le point laser se trouve au milieu de la tige de la géométrie. Ainsi le centre du Couette est 
désormais sur l’axe optique du laser préalablement aligné le long des trous de la table optique. 
Puis, on procède à une rotation de la plaque à l’aide des vis latérales jusqu’à ce que le point 
laser réfléchie par le miroir à 45° illumine la troncature du cône. Cette étape assure 
l’alignement du rhéomètre avec les différentes composantes optiques et assure une diffusion à 

°= 90θ , ainsi qu’un alignement de l’axe du couette et de la direction normale du détecteur de 
la camera. Il est à noter que le laser est monté sur un rail, lui permettant de se déplacer 
verticalement sans modifier son alignement  pour sélectionner la hauteur du travail sur le 
Couette. De plus, le montage optique est monté sur un système de cage Thorlabs, lui assurant 
un bon alignement. La Figure 3-2 est une illustration du dispositif de l’alignement du 
rhéomètre avec les éléments optiques. 
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Figure 3-2. Vue de dessus du dispositif d’alignement du rhéomètre avec les différents 
éléments optiques. 

 

3.3.2 Le faisceau laser  
 

Dans notre expérience, le faisceau laser a pour rôle d’illuminer l’échantillon par une 
lumière cohérente. La lumière ainsi diffusée forme le champ de speckles sur la camera CCD. 
Pour pouvoir mesurer correctement la dynamique microscopique d’un échantillon dans la 
totalité de l’entrefer, le faisceau doit être modifié pour obtenir une image speckles homogène 
spatialement et qui occupe l’intégralité du capteur CCD. Pour satisfaire ces objectifs, une 
nappe laser à faible épaisseur est nécessaire. 

En sortie du laser, le faisceau de largeur de 2 mm est focalisé à l’aide d’une lentille 
convergente (l1) de focale 200'1 =lf  mm. Cette lentille permet de focaliser le faisceau au 

centre de l’entrefer du Couette avec une épaisseur de 0.5 mm, le minimum que l’on peut 
atteindre pour une longueur d’onde de 532 nm. 

Pour réaliser une nappe parallèle à l’entrée de l’échantillon de largeur de 5 mm, une lentille 
cylindrique divergente (l2) de focale 4.25'2 −=lf mm est introduite à une distance de 6.5 mm 

de la première lentille. La lumière traverse plusieurs milieux d’indice de réfraction différents 
et le Couette de forme circulaire joue le rôle d’un dioptre qui converge le faisceau divergé par 
la lentille cylindrique. La réfraction de la lumière est régie par la loi de Snell-Descartes en 
référence à l’équation [3-1]  

332211 sinsinsin ininin ==  3-1 
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Dans notre cas : 

11 =n  L’indice de réfraction de l’air, 49.12 =n  l’indice de réfraction du plexiglass, 33.13 =n  

l’indice de réfraction de l’eau, 1i  l’angle d’incidence, 2i  l’angle réfléchi dans le plexiglass 

(PMMA) et 3i  l’angle réfléchi dans le milieu. La Figure 3-3 permet de visualiser le faisceau 

laser divergeant envoyé sur le Couette agissant alors comme un dioptre convergeant, 
permettant l’obtention d’un faisceau parallèle à l’entrée de l’échantillon (dessin fait à l’aide 
du logiciel optgeo). 

 

Figure 3-3. Schéma de calcul de la nappe laser. 

 

La Figure 3-4 montre une image du faisceau avec un profil d’intensité constant suivant la 
largeur (5mm) et un profil gaussien suivant l’épaisseur (0.5 mm). Une nappe d’une telle 
qualité est le résultat d’un réglage expérimental minutieux. On note que la détermination 
précise des déplacements des speckles ainsi que l’étude de la dynamique microscopique d’un 
échantillon donné sont fortement dépendants de la qualité des images enregistrées, c’est-à-
dire de la qualité des éléments optiques et surtout de la nappe laser.  

On note que la diffusion du PMMA a été testée en faisant une expérience de diffusion de la 
lumière multispeckle sur un échantillon d’eau ultrapure. L’analyse du profile d’intensité 
enregistré a montré que le PMMA utilisé est de bonne qualité et il diffuse très peu la lumière. 
Pour des temps d’exposition de l’ordre de 5 ms, comparables à ce qu’on utilise dans nos 
expériences, L’intensité diffusée par le PMMA est nulle. Dans ces conditions, on peut 
considérer que les speckles au voisinage des parois sont le résultat de la diffusion de 
l’échantillon et pas celle du PMMA. 
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Figure 3-4. Distribution de l’intensité du laser réalisé par la camera CCD. 

 

3.3.3 Imagerie 
 

Dans le montage décrit dans la Figure 3-1 précédemment, le rôle de la lentille (l3) est 
de faire l’image du volume diffusant sur le capteur CCD pour enregistrer les fluctuations 
spatio-temporelles d’intensité lumineuse. Le volume diffusant dans le Couette utilisé est un 
carré de coté de 5 mm : dimension de l’entrefer. Étant donné que le détecteur est un rectangle 
(3.8 × 2.8 mm2), le grandissement doit être inférieur à 0.56 pour exploiter l’intégralité du 
détecteur dans le sens vertical, une lentille de focale 150'=f  choisie en fonction des 

dimensions du rhéomètre, est placée à une distance '31 fd =  de la surface de l’échantillon 

éclairé et séparée de la camera CCD de 2/'32 fd =  pour permettre un grandissement de 0.5, 

en référence à l’équation [3-2]. Pour plus de détails sur la formation d’image et les formules 
de conjugaison, voir par exemple [1]. 

12 Gdd =  3-2 

 

La mesure du grandissement a été effectuée par un éclairage en lumière blanche d’une grille 
de référence constituée de mailles rectangulaires de dimension (0.5×0.5 mm2). Pour se 
rapprocher au maximum des conditions expérimentales, la grille a été collée au fond d’un 
récipient rectangulaire remplit d’eau et dont l’image est recueillie par réflexion sur la caméra 
CCD. La Figure 3-5 montre qu’il n’y a pas de distorsion optique et que le grandissement 
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obtenu est de 0.5 dans les deux directions perpendiculaires. Il est à noter qu’avec ce montage, 
l’image formée sur la CCD est réelle et inversée. 

                                                                      

Figure 3-5. Mise au point de l’optique. a) Grille de référence constituée de carrées de 
dimensions ( 0.5×0.5 mm2 ) chacun b) Image agrandit de la région délimitée par le rouge 
dans la grille de référence sur la camera CCD. Le grandissement est de 0.5. 

 

3.3.4 Le diaphragme 
 

C’est l’élément optique positionné au plan focal de la lentille permettant dans notre 
montage à la fois d’affiner la sélection en vecteur d’onde, mais aussi d’ajuster la taille des 
speckles, puisque, fermer l’ouverture du diaphragme D  induit une augmentation de leur taille 
[2]. 

L’optimisation de cette taille des speckles constitue une étape importante. De fait, la 
convergence statistique de la figure de speckle dépend du nombre de speckles. Ainsi, si la 
tâche speckle est très étendue, le nombre de speckles dans l’image sera limité, par conséquent 
le bruit statistique sera élevé. A l’inverse, si la taille du speckle est très petite devant celle du 
pixel, l’intensité lumineuse sera moyennée et le contraste sera médiocre, d’où l’intérêt 
d’optimiser cette taille. La taille du speckle est déterminée comme la largeur à mi-hauteur de 

la fonction [ ] ),(, lkIIcorr , le contraste étant défini comme la valeur de cette fonction en 

0== lk  ( [ ] )0,0(, IIcorr ). 

[ ] [ ]
[ ]I

lkII
lkIIcorr

var

),(,cov
),(, =  

 
3-3 

 

[ ] ∑∑∑ ++++ −=
cr

lckr
cr

cr
cr

lckrcr II
N

II
N

lkII
,

,
,

,
,

2,,

11
),(,cov   

  3-4 
 

a) b) 



3. SYSTEME D’IMAGERIE DE SPECKLES RESOLUE SPATIALEMENT ET 
TEMPORELLEMENT 

 

 75 
 

[ ]
2

, ,

2

,,

11
var ∑ ∑ 








−=

cr cr
crcr

I
N

I
N

I  
 

  3-5 

 

Où 
cr

I
,
 est l’intensité à l’instant t  du pixel de la ligne r  et la colonne c . k  et l  sont le 

nombre de pixels déplacés en ligne et en colonne respectivement.  

La Figure 3-6 représente la fonction de corrélation spatiale en 3D issue d’une expérience de 
diffusion de la lumière multispeckle effectuée sur un diffuseur statique, un échantillon de 
PDMS réticulé+particules de silice de taille 300 nm (plus de détails se trouvent dans la sous-
section [3.6.2]). Cette courbe est caractérisée par deux paramètres: le premier est le contraste 

( [ ] )0,0(, IIcorr ) et le deuxième est la largeur à mi-hauteur de la fonction de corrélation 

spatiale. La mesure est affectée par le bruit qui se manifeste par une ligne de base de la 
fonction de corrélation spatiale non nulle. Ce bruit, en sus de la valeur du contraste, va nous 
aider à déterminer la valeur optimale de la taille des speckles. 

 

Figure 3-6. La fonction de corrélation spatiale 3D pour une ouverture de 
diaphragme mmD 3= . Les images sont issues d’un échantillon de PDMS réticulé ensemencé. 
La moyenne est effectuée sur 10000 pixels. 
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La Figure 3-7 représente une section transversale de la fonction de corrélation spatiale 

calculée pour différentes ouvertures de diaphragme ( 6=D  5.4=D  3=D  mmD 2= ). De 
cette figure, on extrait l’évolution de la taille des speckles en fonction de l’ouverture. Comme 
attendu (cf. Figure 3-8), on observe que la taille des speckles S varie inversement 
proportionnellement à l’ouverture du diaphragme, en bon accord avec la théorie [3]. 

D

Gd
S

λ
4.2=  

 
3-6 

 

Où : G  est le grandissement,d  la distance entre le diaphragme et le capteur CCD et D  
l’ouverture du diaphragme. 

De la Figure 3-7, on peut aussi extraire les dépendances du contraste et du bruit avec la taille 
des speckles. L’analyse de la valeur du contraste et celle de bruit nous permet d’évaluer 
l’ouverture optimale du diaphragme. 

 

Figure 3-7. La fonction de corrélation spatiale 2D pour différentes ouvertures de diaphragme 
6=D  5.4=D  3=D  mmD 2=  Les images sont issues d’un échantillon de PDMS réticulé 

ensemencé. La moyenne est effectuée sur 10000 pixels. 
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Figure 3-8. Taille de speckle pour différentes ouvertures du diaphragme. Confrontation entre 
les mesures expérimentales (carrés rouges) et la théorie (ligne continue en bleu). 

 

La variation du contraste de l’image de speckle (Figure 3-9, axe des ordonnées à gauche), et 
le niveau de bruit (Figure 3-9, axe des ordonnées à droite) sont tracés en fonction de la taille 
de speckle. Le contraste augmente en fonction de la taille de speckle, avec un maximum pour 
un taille de de 4.3 pixels. Le niveau de bruit augmente également avec la taille des speckles. Il 
reste faible pour une taille de l’ordre de 2 à 3 pixels, tandis que le contraste est bon à partir 
d’une taille de 3 pixels. Une taille optimale du speckle de 3 pixels (D=3 mm) est donc un bon 
compromis. On note que Viasnoff et al [4] sont arrivés à la même conclusion pour une 
expérience de DWS en géométrie de transmission. Ceci donne une ouverture optimale du 
diaphragme dans notre système de 3mm. 
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Figure 3-9. Contraste des images speckle, le niveau de bruit en fonction de la taille de 
speckle. 

 

3.3.5 La caméra CCD 
 

La camera utilisée, est une Basler acA640-100 gm 12 bits/pixel. Elle est dotée d’un 
capteur CCD SONY ICX618 et constituée d’une matrice de pixels de dimension 659×494 
pixels (pixels carrés de coté 5.6 µm). Elle permet de prendre des images avec un temps 
d’exposition compris entre 16 µs et 20.2 ms à une fréquence de 125 images/s en pleine 
résolution. 

Par précaution, on doit s’assurer de l’exactitude de la fréquence d’acquisition de la caméra 
CCD. Pour se faire, on compare le temps total d’acquisition d’une séquence d’images donnée 
par la caméra puis celui trouvé en utilisant un chronomètre précis à la milliseconde près. 
Plusieurs fréquences ont été balayées et la même fréquence a été trouvée quel que soit le 
dispositif de mesure. Par conséquent, on peut conclure que les fréquences et intervalles de 
temps donnés par la caméra CCD sont précises. 
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3.4 Algorithmes de calcul 
 

Dans ce paragraphe, on détaille le principe de calcul de la fonction d’autocorrélation 

d’intensité 1)(2 −τg  : fonction généralement déterminée dans une expérience de DLS 

classique [5]. Le temps de calcul de cette fonction peut être réduit de façon significatif par 
l’utilisation de la transformée de Fourier discrète. La méthode est explicitée sur un exemple 
dans la suite de ce paragraphe. A la fin de cette partie, on montrera une approche de calcul 
appelée : TRC (en anglais :Time resolved Correlation) et qui permet de déterminer la 
dynamique des milieux non ergodiques. 

 

3.4.1 Calcul simple des fonctions d’autocorrélation d’intensité 
 

Dans une expérience de diffusion de la lumière multispeckle, chaque pixel du capteur 

est un détecteur indépendant. Par conséquent, la fonction 1)(2 −τg est calculée en utilisant en 

plus de la moyenne temporelle, la moyenne spatiale, à l’aide de la formule [3-7]. 

1
)()(

)()(
1)(2 −

><><

>+<
=−

tpptpp

tppp

tItI

tItI
g

τ
τ  
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Où:  

)(tI p  et )( τ+tI p  sont les intensités lumineuses mesurées à l’instant t  et à τ+t . p>< .  est la 

moyenne sur les pixels du ROI considéré et t>< .  est la moyenne temporelle. Dans le calcul 

de la fonction de corrélation d’intensité, il est indispensable de faire d’abord une moyenne sur 
les pixels avant de procéder à la moyenne temporelle. 

Cette méthode de calcul utilisant le produit de convolution peut être très longue à exécuter, vu 
le nombre important d’images à traiter. Pour réduire ce temps de calcul, nous utilisons le fait 
que la transformée de Fourier du produit de convolution de deux fonctions f  et g  est tout 

simplement égal au produit scalaire des transformées de Fourier des deux fonctions, et la FFT 
(Fast Fourier Transform) [6]. La transformée de Fourier inverse du résultat obtenu 
précédemment donne directement la fonction de corrélation des deux fonctions, comme 
indiqué dans la formule [3-9]. 

dttgtfgfgfCorr )()(),( τ−×=⊗= ∫
+∞

∞−
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                                ( ) ( ))()()( gfftffftifftgffftifft ×=⊗=  3-7 

 

La FFT est basée sur une hypothèse de symétrie du signal qui n’est usuellement pas vérifiée. 
Il est donc nécessaire pour valider le résultat de la corrélation, de vérifier la pertinence des 
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calculs. Dans la Figure 3-10.a, on trace la transformée de Fourier d’une fonction gaussienne 
22 2/ Atey −=  dont la transformée de Fourier devrait être également une gaussienne. La fonction 

FFT de Matlab produit un résultat très différent de celui attendu. Pour résoudre ce problème, 
on utilisera la fonction FFTshift qui fait disparaitre les oscillations en permutant la partie 
gauche du vecteur représentant la fonction avec la partie droite du même vecteur (Figure 
3-10.a). Il suffit de déplacer le point 0=f  au centre avec la fonction FFTshift pour retrouver 

le résultat  analytique (Figure 3-10.b). Enfin, on utilise la fonction de Fourier inverse iFFT qui 
se superpose parfaitement avec la fonction gaussienne du départ (Figure 3-10.d). Il est à noter 
que cette méthode de calcul est très précise, ainsi l’erreur trouvée est de l’ordre de 10-18, ce 
qui est négligeable (Figure 3-10.c). 

 

Figure 3-10. Vérification de la précision de la transformée de Fourier discrète implémentée 
sous Matlab en utilisant la propriété : ( la FFT d’une gaussienne est une 

Gaussienne ). π20/)2log(=A , 500=sf , [ ]500/15.0:500/1:5.0 −−=t , [ ]500:1:0=f . 

 

Une dernière étape de vérification de notre algorithme de calcul en utilisant la FFT consiste à 

comparer la fonction d’autocorrélation 1)(2 −τg  issue du produit de convolution avec celle 

a) 
b) 

c) 

d) 
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issue de la transformée de fourier. Pour ce faire, on applique les deux algorithmes sur les 
données venant d’une expérience de DLS par multispeckle générés par des particules 
diffusantes de polystyrène de taille 180=φ  nm  suspendues dans un fluide Newtonien 

(solution de Glucose, 62.0=η  Pa.s à 23°C). Les deux courbes 1)(2 −τg  tracées dans la 

Figure 3-11 se superposent parfaitement, montrant que le calcul avec la FFT donne des 
résultats satisfaisants. 

 

Figure 3-11. Fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg  moyennée sur 15000 pixels en 
utilisant le produit de convolution puis en introduisant la FFT. Expérience de DLS par 
multispeckles à °= 90θ  sur une solution de particules de polystyrène 180=φ  nm suspendues 
dans une solution de Glucose. La concentration des particules est ajustée pour rester dans 
l’hypothèse de diffusion simple. 

 

3.4.2 La corrélation résolue dans le temps : TRC 
 

Les matériaux peuvent présenter une dynamique interne non homogène 
temporellement. Pour caractériser ces phénomènes, une nouvelle analyse des fluctuations 
spéculaires de la lumière par multispeckle TRC a été introduite : la méthode de corrélation 
résolue en temps (Time Resolved Correlation, TRC) [7]. 

Cette méthode est basée sur la mesure du degré de ressemblance des images de speckle, 

appelé degré de corrélation ),( τtCI  [7]. Cette quantité statistique est dépendante de la 

position du ROI considéré r , du temps de début de l’enregistrement des images t  et du retard 
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entre les paires d’images τ . La moyenne utilisée ici r>< .  est une moyenne sur tous les 

pixels du ROI choisi : 

1
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La Figure 3-12 est une représentation schématique du principe de calcul de la TRC. 

 

Figure 3-12. Schéma du principe de calcul de la TRC (Time Resolved Correlation). 

 

La normalisation par l’intensité moyenne calculée sur tous les pixels du ROI diminue 
significativement la sensibilité des mesures de la TRC vis-à-vis des dérives de la puissance du 

laser. Il est à noter que le degré de corrélation βτ ≤≤ ),(0 tCI  d’après les propriétés 

statistiques des images speckles [6], où β  est nommé la fonction d’appareil qui dépend du 

montage expérimental. La TRC permet de discriminer entre les dynamiques continues et les 
dynamiques intermittentes ou temporellement hétérogènes [7] contrairement aux algorithmes 
utilisés en DLS classique. 

De plus, puisqu’on calcule directement une moyenne d’ensemble cette méthode est 
particulièrement bien adaptée aux matériaux non ergodiques (gels, verres,…). Cela est 
impossible avec une expérience de DLS classique puisque pour un matériau non ergodique [9] 
[10], les statistiques d’ensemble sont différentes de celles accumulées dans le temps. Il existe 
quelques méthodes à capteur ponctuel permettant de s’affranchir de cette limite. Par exemple, 
l'échantillon peut être translaté ou tourné pour accéder à un grand nombre de speckles 
statistiquement indépendants [11] [12] [13] [14]. D’autres méthodes ont été également 
utilisées pour s’affranchir de ce problème [15] [16] [17] [18]. 
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Pour montrer le fonctionnement de la TRC, on utilise une solution Brownienne monodisperse 
composée de particules de polystyrène de taille 180=φ  nm suspendues dans une solution de 

Glucose avec une viscosité 62.0=η  Pa.s à 23°C. La Figure 3-13.(a) montre que ),( τtCI  

pour un τ  fixe fluctue de façon aléatoire autour d’une valeur moyenne bien définie. Ce 
comportement est expliqué par le fait que les particules se déplacent en moyenne avec la 
même quantité entre paires d’images quelque soit le temps t  de début de la prise d’images, ce 
qui conduit statistiquement à la même quantité de perte de corrélation de la lumière diffusée. 

Ces fluctuations de ),( τtCI  en fonction du temps t  sont induites par ce qu’on appelle le bruit 

statistique (Le nombre fini de speckles limité par la surface du détecteur, le bruit dark et 
l’illumination non uniforme). D’après le théorème central limite, la fonction de densité de 

probabilité )),(( τtCPDF I  devrait être une gaussienne [19]. Cela est conforme à ce qu’on 

constate sur la Figure 3-13.b représentant la densité de probabilité en fonction de ),( τtCI  à 

retard sss 023,15.0,0=τ . 

 

 

a) 
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Figure 3-13. a) Corrélation résolue dans le temps TRC pour une solution Brownienne. b) 
Densité de probabilité pour les retards sss 023,15.0,0=τ . 

 

Il est important de remarquer que la moyenne sur le temps t  de la quantité ),( τtCI  donne 

directement la fonction d’autocorrélation d’intensité tI tCg >=<− ),(1)(2 ττ  : quantité 

mesurée souvent dans une expérience de DLS par multispeckles. Ainsi, on récupère comme 
prévu dans le cas d’une solution Brownienne une exponentielle décroissante (Figure 3-14). 
On remarque également que la ligne de base du 1)(2 −τg  ne vaut pas zéro. Cela est lié à la 

non homogénéité spatiale des images de speckles et du bruit dark. Ce problème et autres 
imperfections du système seront discutés et des solutions seront proposées dans la section 
suivante [3.5]. 

 

Figure 3-14. Fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg  obtenue avec la TRC dans le 

cas d’une solution brownienne. En rouge un ajustement exponentielle conformément à la 
théorie. 

b) 
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3.5 Optimisation de l’expérience de DLS par multispeckle résolue 
spatialement 

 

Dans cette partie, nous abordons les différentes imperfections de notre système de mesure 
de DLS par multispeckle résolu spatialement. Dans un premier temps, nous caractérisons 
notre système avant optimisation, mettant en avant ses limites puis nous détaillons les 
différentes étapes de son optimisation. 

L’étude de la dynamique microscopique lente dans une expérience de DLS par multispeckle 
exige des expériences qui peuvent durer plusieurs heures, voire plusieurs jours, nécessitant  
une expérience temporellement très stable. Une manière de tester la stabilité de l’expérience 
est de tester un matériau solide (PDMS réticulé+particules de silice de taille 300 nm). Les 
diffuseurs se trouvent piégés dans le réseau formé par ce matériau. Ainsi, les images de 

speckle sont figées et on s’attend à ce que 1)(2 −τg  soit constant quel que soit le retard τ . 

La Figure 3-15 représente la fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  en fonction du 

retard τ  en utilisant le laser utilisé à l’origine pour le montage: diode laser SNF-660 

(Coherent, Allemagne). On observe une décroissance continue de 1)(2 −τg  entre 0.8 et 0.56. 

Cette décroissance ne peut pas être représentative du matériau utilisé qui est un solide 
élastique. 

Pour identifier et résoudre ce problème, plusieurs investigations ont été menées (température, 
laser, camera,…etc). 

 

Figure 3-15. Fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  pour un solide (PDMS). Le laser 
utilisé est un Lasiris SNF660 fabriqué par Coherent. 
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3.5.1 La température 
 

Dans une expérience de DLS par multispeckle des déplacements nanométriques sont 
détectables. Ils sont de l’ordre de q/1  [20]. Une première hypothèse pour expliquer la Figure 

3-15 serait une influence importante de la température sur les différents éléments du montage 
expérimental. 

Sur la Figure 3-16, la fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  est tracée pour deux 

intervalles de temps. Le premier se situe entre 0=t  et ht 24=  est caractérisé par une 
variation de température de 2.5°C. Le deuxième se trouve entre ht 24=  et ht 48=  et est 
caractérisée par une variation de température de 1°C (Encart de la Figure 3-16). On observe 

que la décroissance de 1)(2 −τg  est moins importante dans le second intervalle de temps par 

rapport au premier. Cela montre l’existence d’une corrélation entre la décroissance de 

1)(2 −τg  et la variation de la température de l’échantillon. D’où la nécessité d’un bon 

contrôle de température. 

 

Figure 3-16. Fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  pour un solide (PDMS). Le laser 
utilisé est le SNF660 (Coherent, Allemagne). Encart: La température de l’échantillon au 
cours du temps. 

2.5°C 

1°C 
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Le contrôle de la température de la salle de manipulation est réalisé par un climatiseur 
Mitsubishi Electric, (model: PUHZ-ZRP71VHA) capable de stabiliser la température à ±1°C 
en mode refroidissement/chauffage. Pour améliorer cette performance trop faible pour notre 
expérience, nous avons mis en place un radiateur et utilisé le climatiseur uniquement en mode 
refroidissement, ce qui permet d’obtenir un contrôle à ±0.5°C. De plus, la salle a été équipée 
d’un sas d’entrée pour éviter toutes perturbations liées aux entrées et sorties des personnes. 
L’expérience est montée sur une table optique (Newport) équipée de quatre pieds de 
stabilisation (série S-2000) et entourée d’une cage noire en plastique (i.e. de faible conduction 
thermique), dissociée de la table, assurant l’isolation thermique de l'expérience. Le porte 
échantillon est un Couette en PolyMethyl MetaAcrylate (PMMA), choisi pour son inertie 
thermique et sa transparence optique. 

Pour caractériser les performances thermiques de cet environnement, nous avons effectué des 
mesures de température en divers endroits de la salle. Le système de mesure de la température 
est composé d’un périphérique de mesure de thermocouple NI USB-TC01 (National 
Instruments), branché à un thermocouple type T très précis à température ambiante (0.1 C ). 
Ce périphérique est branché à un PC pour acquérir la température enregistrée dans la salle, 
dans la cage et dans le Couette. La température mesurée est celle de l’eau mise dans un 
pilulier en verre de 2 ml pour augmenter la sensibilité de la mesure.  

La Figure 3-17, représente la température enregistrée pendant 24 h. Les résultats sont 
conformes aux attentes, la température fluctue dans la salle de manière périodique, en phase 
avec la période de mise en route du climatiseur. Ces fluctuations sont d’environs 0.5°C dans 
la salle, et d’environ 0.25°C dans la cage montrant son efficacité. 

 

Figure 3-17. Variation de la température pendant 24h avec une acquisition tous les 10s. En 
rouge : dans la salle, bleu : dans la cage. 
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Pour mieux caractériser les variations de température, on divise la durée de l’expérience en 
cinq tranches de 17280 s (~ 5 heures) chacune pour tenir compte de la variation de la 

température au cours de la journée. Nous calculons ensuite tT  : la température moyenne et 

)(Ttσ  : l’écart type par intervalle de temps t . 

∑
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où : N  est le nombre de point par tranche à savoir un point tous les 10 s, ce qui correspond à 

un nombre de 1728. tT  : est la température de chaque point de mesure.  

La Figure 3-18 représente à la fois la température moyenne et l’écart type en fonction du 

temps médian mt  de chaque tranche. La température moyenne dans la salle reste entre 24.30°C 

et 24.65°C, et son écart type inférieur à 0.22°C. Une nette amélioration est constatée pour la 
température moyenne dans la cage qui se situe entre 25.39°C et 25.46°C avec un écart type 
qui reste inférieur à 0.09°C. Nous pouvons conclure que la température dans la cage est 
stabilisée à ± 0.12°C. 

La seule solution pour avoir une régulation plus fine de la température (de l’ordre de ±0.02°C) 
est de thermostater directement la géométrie de Couette. 

 

Figure 3-18. a) Variation de la température moyennetT . b) Ecart type de la 

température )(Ttσ . Carré rouge : dans la salle, cercle bleu dans la cage. 
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Sur la Figure 3-19, est présentée la fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  pour un 

échantillon de PDMS réticulé. Le laser utilisé est toujours le SNF 660 (Coherent, Allemagne). 

Malgré la régulation de la température à ±0.12°C, 1)(2 −τg  oscille avec la même période 

d’oscillation que la température et sa valeur chute de 0.94 à 0.86. De plus, on observe sur 

l’encart de la Figure 3-19 que )0,( =τtCI  n’est pas constant, mais il oscille avec la 

température entre une valeur de 0.96 et 0.9. Cela pose problème pour nos mesures, puisqu’on 

pourrait attribuer cette oscillation de )0,( =τtCI  à une dynamique intermittente si l’on ne 

connaissait pas la nature de l’échantillon, qui est dans notre cas un solide élastique. 

L’artefact de la mesure de 1)(2 −τg  pour un solide pendant une variation de la température, 

montré dans la Figure 3-19, pourrait aussi avoir pour origine la contraction et la dilation 
thermique périodique du matériau. En effet, le volume diffusant V  se déplace de manière 
proportionnelle à la variation de la température. Dans le cas d’un matériau isotrope : 

TlVdep ∆= α)(  3-12 
 

où: l  est la longueur de l’échantillon, α  son coefficient de dilatation thermique et T∆  la 
variation de la température. 

Pour une variation de la température 0.5°C=∆T , le déplacement unidirectionnel d’un 
échantillon de PDMS de longueur mml 10=  est de 1.5 µm. Ce déplacement est nettement 
supérieur du déplacement détecté sur l’expérience ( de l’ordre de 50 nm), donc détectable. 

Puisque la régularisation de la température n’est pas suffisante pour éliminer les artefacts dans 
nos mesures, on s’intéresse dans la sous-section qui suit aux lasers. 
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Figure 3-19. Fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  pour un solide (PDMS). Le laser 

utilisé est le SNF660 (Coherent, Allemagne). Encart: le degré de corrélation )0,( =τtCI . La 
variation de la température de l’échantillon est ±0.12°C. 

 

3.5.2 Le laser 
 

           Une mesure de DLS par multispeckle peut être affectée par des artefacts liés à la 
stabilité du laser utilisé et sa sensibilité aux fluctuations thermiques. Ces instabilités se 
manifestent par des fluctuations de l’intensité émise ou par un changement du mode du laser 
se traduisant par une perte de contraste et des fluctuations des figures de speckles issus d’un 
solide comme le montre la Figure 3-20. La première image (1) montre un bon contraste de 
0.51. Sur la deuxième image (2), on constate une perte de contraste et on mesure une valeur 

de contraste de 0.24. Cet artefact modifie considérablement la fonction 1)(2 −τg , d’où 

l’intérêt de déterminer son impact et les moyens éventuels pour une correction. 

 

 

Figure 3-20. Deux images de speckle résultant d’une expérience de DLS par multispeckles 
sur un solide élastique (PDMS réticulé). Le laser utilisé est une diode SNF660 (Coherent, 
Allemagne). 

 

Pour caractériser la stabilité des lasers, nous avons enregistré des images 2D de diffusion 
(DLS) multispeckles d'un solide. La dynamique de ce milieu est figée, et la configuration des 
speckles ne change pas d’une image à une autre. Nous avons utilisé le degré de 
corrélation )0,( =τtC I , pour quantifier la stabilité temporelle des deux diodes lasers à notre 

disposition (SNF660 +DLSC cohérent). 

On observe sur la Figure 3-21 que la diode DLSC est significativement meilleure que la diode 
SNF660 bien que la technologie soit exactement la même. Il s’ensuit que la qualité du laser 
semble être cruciale. Nous avons donc testé deux lasers à cavité (Thorlabs, HNL210L-EC 
et CNI , MLSIII), qui sont comparés à la diode DLSC sur la Figure 3-22.a. 

(1) 

(2) 
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Figure 3-21. Degré de corrélation à retard nul )0,( =τtCI  mesuré dans le cas d’un solide 
« PDMS » avec l’utilisation des lasers SNF660 et DLSC (Coherent, Allemagne). 

 

Il est clair dans la Figure 3-22.(a) que seul le MSLIII présente des fluctuations acceptables. La 
transformée de Fourier (Encart de la Figure 3-22.(a)) montre l’existence d’un pic à une 
fréquence hzf 0005.0≈  qui correspond à une période de 33 min, soit la période d’oscillation 

de la température. 

Pour quantifier ces fluctuations du contraste entre paires d’images speckles, on calcule la 

fonction de densité de probabilité ))0,(( =τtCPDF I  pour les différents lasers utilisés. Ainsi, 

dans la Figure 3-22.(b), seul la PDF  du laser MSL III peut être ajusté par une gaussienne, 
alors que pour les autres lasers, il s’agit d’un bruit non uniforme. 
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Figure 3-22. a) Degré de corrélation à retard nul )0,( =τtCI  mesuré dans le cas d’un solide 
« PDMS » avec l’utilisation de plusieurs lasers. Encart : le spectre de Fourier issu de 
l’analyse fréquentielle du )0,( =τtCI  pour chaque laser. b) Densité de probabilité pour un 
retard 0=τ . Température contrôlée à 23°C±0.15°C. 

b) 

a) 
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Enfin, pour quantifier la stabilité en intensité du MSLIII sur de longues durées (14h ici), Nous 
avons mesuré au cours du temps sa puissance d’émission grâce à un détecteur de puissance 
relié à un wattmètre (Spectra Physics model 407 A lui-même relié à une carte d’acquisition 
NI-DAQ. 

La Figure 3-23.(a), représente l’intensité d’un laser MSLIII mesurée pendant 14 h. On 
observe que la puissance fluctue lentement de ± 1 mW, autour d’une valeur moyenne de 40 
mW. La stabilité de ce laser est de 97.5%, valeur comparable au 97% pour 25±3°C donnée 
par le fabricant. La Figure 3-23.(b) représente la fonction de densité de probabilité (PDF) et 
montre que la distribution de la puissance est une gaussienne indiquant une non dépendance 
de la puissance du laser avec le temps. 

Cette fluctuation de l’intensité du laser n’est pas gênante, puisque 1)(2 −τg  et ),( τtCI  sont 

normalisés sur tous les pixels du ROI considéré (en référence à l’équation [3-9]). Cela réduit 
leurs sensibilités aux fluctuations de l’intensité émise. 

On note que le laser doit être allumé pendant environ 1 h avant de commencer chaque 
expérience. Cette période correspond au chauffage du laser pour stabiliser la puissance émise. 

 

Figure 3-23. a) L’intensité du laserMSL III en fonction du temps « intensité réglée à 40 mW ». 
b) La densité de probabilité de la puissance du laser. En rouge un fit gaussien. 

 

De toute cette analyse détaillée, il ressort que la seule source de lumière suffisamment 

cohérente ayant un )0,( =τtCI  fluctuant de manière gaussienne, est le laser MSL III. Les 

autres lasers (Lasiris SNF660 fabriqué par Coherent, Lasiris DLSC fabriqué par Coherent et 
le HNL210L-EC fabriqué par Thorlabs) sont trop sensibles à la température. On note aussi 
que cette perte de contraste est probablement liée à un changement du mode des diodes laser. 
Le laser choisie pour nos expériences est le laser monomode à cavité (MSL III). 

 

a) 

b) 
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3.5.3 Bruit électronique (camera CCD) 
 

Une caméra CCD produit des images affectées par ce qui est couramment appelé le 
bruit de fond où « dark ». Ce bruit thermique a un effet direct sur l'information collectée au 
niveau des pixels. Un second phénomène électronique dit bruit d’offset constitue une autre 
part du niveau d’intensité mesuré par la caméra CCD. Il est, lui constant quel que soit le 
temps d'acquisition. Le bruit noir influence directement la répartition des niveaux de gris des 

images et par conséquent, a une influence directe sur la fonction 1)(2 −τg  surtout à grand 

retard τ  [21]. 

Une manière d’éliminer, ou du moins, de limiter le bruit dark est de réaliser un prétraitement 
des images speckles. En l’occurrence, Nous prenons environ 100 images avant chaque 
expérience avec le laser éteint. Ces images permettent de calculer le bruit moyen de chaque 

pixel pD . Afin de le soustraire au signal brut de chaque pixel (équation [3-13]) des images 

avant traitement. 

ppp DtStI −= )()(  3-13 

Une autre astuce permettant de diminuer le bruit noir, consiste à équiper la camera CCD d’un 
radiateur et de procéder à une ventilation avec un ventilateur 6v ou 12v. Cela permet de 
maintenir la température de la camera à 20°C et par conséquent limiter le bruit lié à la montée 
en température de la camera. 

 

3.5.4 Lumière parasite et illumination non uniforme  
 

C’est une contribution statique du bruit qui provient de la diffusion des composantes 
optiques « lentille, Couette ». Cette lumière a un double effet sur les mesures de DLS. D’une 

part, la ligne de base de 1)(2 −τg  est un peu plus élevée étant donné que la contribution de ce 

bruit est finie quel que soit le retardτ . D’autre part, le taux de décroissance est changé par cet 
effet [21]. 

Pour diminuer la contribution de la lumière parasite l'utilisation de composants optiques hauts 
de gamme, un nettoyage et une protection des éléments optiques est indispensable. Un 
traitement post expérimental possible consiste à éclairer l'expérience avec le solvant dans le 
Couette. Ensuite, on soustrait à chaque image cette même image pixel par pixel avant le 

traitement de corrélation. Pour tenir compte de la transmission de l’échantillon TI  une 

normalisation du signal résultant par TI  est nécessaire. En effet, la lumière parasite sera 

atténuée par un facteur TI  en raison de la diffusion de l’échantillon [22]. 
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Pour corriger l’illumination non uniforme des images speckles, nous normalisons le signal 

)(tI p  par sa moyenne )(tI p . Lorsque le temps d’expérience est court, un lissage de )(tI p  en 

moyennant cette quantité sur quelques pixels adjacents permet d’avoir des images speckles 
avec une répartition spatiale homogène en intensité. 

 

3.6 Validation du système expérimental sur des matériaux modèles 
 

Dans cette dernière partie, on appliquera notre système expérimental de DLS par 
multispeckle sur différents matériaux test, pour le valider. Dans un premier temps, on mesure 
la taille des particules monodisperses suspendues dans un fluide newtonien. Puis on montre 
que le mouvement de ces sphères est purement diffusif. Dans un deuxième temps on utilise un 
matériau solide (PDMS réticulé) afin de déterminer les limites inférieures de mesure de 
déplacements. Puis, on suivra la prise d’un gel d’agarose. Enfin, la dynamique microscopique 
d’un matériau complexe et hétérogène (polycristal du Pluronic F108) constitué de grains 
solides et de joints de grains fluides est étudiée. 

 

3.6.1 Solution Brownienne 
 

Une mesure courante de DLS classique, consiste à tester une solution brownienne pour 

calculer son temps caractéristique cτ  qui représente la pente de l’exponentiel de 1)(2 −τg . 

Dans le cas d’une solution diluée en diffusion simple, cela permet de mesurer le diamètre 

hydrodynamique hD  des diffuseurs  

Le fluide newtonien utilisé est une solution de Glucose de viscosité 62.0=η  Pa.s à 23°C 

(mesurée par un rhéomètre MCR501 en géométrie plan/plan). Des particules sphériques 
monodisperses de polystyrène de taille 180=φ  nm sont rajoutées à cette solution avec une 

concentration de 1×10-4 (v/v) pour respecter l’hypothèse de la diffusion simple de la lumière. 

La Figure 3-24 représente la fonction 1)(2 −τg  dans le cas d’une solution Brownienne. On 

obtient une excellente décroissance exponentielle de 1)(2 −τg . Au bout d’ 1 s du début de 

l’expérience, on perd totalement la corrélation. Un ajustement de la courbe expérimentale par 

une simple exponentielle donne un temps caractéristique 27.0=cτ  s, le vecteur d’onde étant 

22=q  µm-1, on aboutit alors à un diamètre 186=hD  nm : valeur en très bon accord avec les 

spécifications du fabricant ( 180=hD  nm). Une résolution spatiale de la dynamique 

microscopique d’une solution Brownienne est faite au chapitre 4. 
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Figure 3-24. Fonction d’autocorrélation temporelle d’intensité 1)(2 −τg  pour une solution 
diluée de Glucose ( 62.0=η  Pa.s à 23°C ) de particules browniennes monodisperses de 
polystyrène ( 183=φ  nm).Encart : 1)(2 −τg  en échelle semi logarithmique. En rouge : 

ajustement exponentiel 54.0=β  et 27.0=cτ  s. moyenne effectuée sur 10000 pixels. 

 

Il existe une information complémentaire sur la nature de l’échantillon, qu’on peut extraire de 
la fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg . En effet, le déplacement carré moyen 

( )[ ]βττ /1)(ln)/3()( 2
22 −>=∆< gqr  varie linéairement en fonction du retard τ  comme 

attendu pour un fluide newtonien (Figure 3-25). 
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Figure 3-25. Déplacement carré moyen >∆< )(2 τr  pour la solution de particules 
browniennes du glycérol.  

 

3.6.2 Solide élastique 
 

Une étape importante de la validation de notre manip consiste à vérifier sa stabilité 
dans le cas d’un échantillon solide tridimensionnel. En effet, les particules sont piégées dans 
la matrice et on s’attend à ce que les figures speckles soient figées et que la configuration des 
speckles ne change pas d’une image à une autre. Ainsi, le degré de corrélation ),( τtC I  doit 

être constant quel que soit le temps t  de prise de l’image de référence et quel que soit le 
retard τ  et la fonction 1)(2 −τg  est un plateau. 
Le matériau choisi pour nos expériences est le PDMS ( PolyDiméthylSiloxane, Sylgard 184) 
puisque il est l’un des rares matériaux solides élastiques et transparents facile à fabriquer et à 
manipuler au labo. L’échantillon est préparé en utilisant des particules de silice de taille 

300=φ  nm en faible concentration (1×10-4 v/v) qu’on introduit dans l’agent pour réticuler 

(Sylgard 184). On mélange et on sonifie pendant 15 min pour avoir une solution homogène et 
pour que les particules soient bien dispersées. On rajoute à cette solution le fluide de base 
(élastomère) à une concentration de 1/10 (w/w) et on mélange bien jusqu'à ce qu'on ait une 
solution homogène. L’échantillon est dégazé afin d’enlever les bulles d’air et cuit dans une 
étuve à 70°C pendant 1h30 pour qu’il devienne parfaitement élastique [23].  
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La mesure des propriétés viscoélastiques de ce matériau et le suivi de sa réticulation ont été 
réalisé sur un rhéomètre MCR501 en géométrie plan/plan. La solution est visqueuse à 
température ambiante puis elle devient élastique quand elle est chauffée à 70°C. Ainsi on 
obtient un module élastique 500'=G  KPa au bout de 1h 30 (Figure 3-26). 

 

Figure 3-26. Module élastique 'G  et modules visqueux ''G du PDMS réticulé à 70°C dans 
une géométrie Peltier/plan ( Rhéomètre MCR501 ). Essai en oscillations %1.0=γ , 1=f  Hz, 
montée en température de 23°C à 70°C pendant 300 s. 

 

On constate que la fonction ),( τtCI  du PDMS fluctue légèrement pour un retard 0=τ  et 
quel que soit le temps t  considéré autour d’une valeur moyenne bien définie. Pour des retards 
importants, on voit apparaître des fluctuations visibles corrélées aux oscillations de la 
température de période de 2000 s (Figure 3-27.a). A son tour la fonction 1)(2 −τg  présente 

des petites fluctuations ( 45.0)1)(( 2 =−τgMoy  , 3108.4 −×=σ  et 51032.2 −×=Var  ) liées au 
déplacement du volume diffusant 280=dep  nm causé par la dilation thermique du matériau 

K°×= − /110310 6α . Spatialement, le comportement du matériau est homogène, en 
l’occurrence les courbes de 1)(2 −τg  venant de différents volumes diffusants normalisées par 
rapport au contraste du ROI 2 se superposent parfaitement comme indiqué dans la Figure 
3-27.b). 

T = 70°C 
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Figure 3-27. a) Degré de corrélation ),( τtCI  pour trois retards τ , encart : Variation de la 
température de l’échantillon au cours du temps. b) Fonction 1)(2 −τg  pour différents ROI, 
encart : 1)(2 −τg  normalisé par rapport au contraste du ROI 2. 

 

3.6.3 Suivi de la gélification d’un gel d’agarose 
 

Une solution d’agarose (Kalys Biotec) se transforme en un gel à température ambiante. 
Ainsi nous voulons démontrer qu’on peut suivre la gélification de ce matériau au cours du 
temps avec notre expérience. Des particules sphériques diffusantes de taille 2=φ  µm sont 

introduite dans l'eau déminéralisée ( 55=T °C, Conductivité de 1.4 µS/cm à 23°C). On 

a) 

b) 
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mélange pendant 15 min pour avoir une solution homogène et pour que les particules soient 
bien dispersées. A cette solution, on rajoute de l'agarose en poudre et on mélange bien 
pendant 2 h environ jusqu'à ce qu'on ait une solution homogène. Afin que les particules soient 
complètement figées une fois que la gélification sera terminée, la concentration choisie en 
agarose est de 1.5 % (w/w) ce qui donne une taille des pores du gel qui est de l’ordre 400≈φ  

nm [24]. La concentration en particules est très faible (environ 0.05 % (v/v) ) pour rester dans 
l’hypothèse de la diffusion simple. 

 

3.6.3.1 Rhéométrie 
 

La viscosité de la solution à 50° étant proche de celle de l’eau, on n’a pas pu obtenir 
clairement la transition sol-gel en rhéométrie. Par contre, le suivi de la maturation du gel a été 
possible. 

La température de l’échantillon est maintenue à 23°C et le suivi de la gélification est 
poursuivi en effectuant des tests en oscillations à une déformation %1.0=γ  et une fréquence 

Hzf 1= . La Figure 3-28 montre que l’échantillon mûrit à une température de 23°C. Cela se 

manifeste par une augmentation conséquente du module élastique par rapport au module 
visqueux pendant 1 heure. Ainsi pour un âge de 2.5 heure, l’échantillon devient un gel 
possédant une élasticité importante avec un module élastique d’environ 80 KPa. 

 

 

Figure 3-28. Le module élastique et visqueux en fonction de l’âge de l’échantillon pour une 
solution d’agarose (1.5% w/w) à 23°C. Ces résultats sont obtenus par un Rhéomètre MCR 
501 en géométrie plan/plan pour une déformation %1.0=γ  et une fréquence Hzf 1= . 
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3.6.3.2 DLS par multispeckle 
 

L’agarose se comporte comme un fluide newtonien à une température supérieure à 
50°C. A 40°C la fonction 1)(2 −τg  décroît de façon exponentielle sur 60 s et on enregistre un 

temps caractéristique 24≈cτ  s (Figure 3-29.a). Le fluide commence après à gélifier et le gel 

est formé après 1 heure en très bon accord avec la rhéométrie. Le gel devient de plus en plus 
élastique et les fonctions 1)(2 −τg  présentent des chutes de corrélation moins importantes en 

fonction de l’âge wt  du gel. Au bout de 49h, la réaction de gélification de l’agarose se termine 

et les particules de silice sont complètement figées dans la matrice. Ainsi, on récupère une 
fonction 1)(2 −τg  Constante quel que soit le retard τ  considéré en référence à la Figure 

3-29.b]. Ce gel pourrait être utilisé en tant que matériau de substitution au solide parfait 
introduit dans le paragraphe [3.6.2]. 

 

Figure 3-29. Suivi de la gélification d’une solution d’agarose en utilisant le montage de DLS 
par multispeckle à °= 90θ . En bleu et en rouge :la fonction 1)(2 −τg  pendant une trempe de 

température de 40°C à 23°C, wt  âge de l’agarose après préparation. Âge=1h : la fonction 

1)(2 −τg  une fois la température de l’échantillon stabilisée à 23°C. Les résultats sont 
moyennés sur 10000 pixels. 
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3.6.4 Matériau hétérogène (Polycristal du Pluronic F108) 
 

Le matériau utilisé ici est issu de la cristallisation des micelles de Pluronic F108 sous 
l’effet de la température, formant un polycristal constitué de grains solides de taille 
micrométrique et de joints de grain liquides de taille nanométrique (Figure 3-30) [25] [26]. 

 

 

Figure 3-30. Formation du polycristal du Pluronic F108. Application d’une rampe de 
température de 0.002°C/min de 3°C à 23°C [25]. 

 

Pour suivre la dynamique microscopique de ce matériau, des particules de silice de 30 nm 
avec une concentration de (1% v/v) sont introduites dans l'eau milli-q. Les particules sont 
dispersées par agitateur magnétique pendant 30 min puis stockée à 3°C. On rajoute ensuite du 
F108 à une concentration de 32% w/w et on laisse l'échantillon à 3°C pendant 5 jours. 
Ensuite, la solution est filtrée (0.45µm), injectée dans une cuvette de spectrophotomètre puis 
mise dans un bain Lauda à 1°C pendant quelques heures (2h) pour éliminer les bulles d'air. 
Enfin, une rampe lente de 0.02°C/min (1° à 22°) est appliquée pour fabriquer le polycristal. 
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3.6.4.1 Rhéométrie  
 

Dans la Figure 3-31, on observe que le polycristal du Pluronic F108 a un module 
élastique plus important que son module visqueux. Le module élastique est pratiquement 
indépendant de la fréquence, par contre, le module visqueux diminue lorsque la fréquence 
augmente Hzf 1.0≥ . 

 

Figure 3-31. Module élastique et visqueux en fonction de la fréquence pour le polycristal du 
Pluronic F108. La déformation appliquée %1.0=γ  et la température de mesure est de 23°C. 

 

La Figure 3-32 montre la variation des modules complexes en fonction de la déformation 
appliquée. On distingue l’existence de quatre régions de différents comportements. Pour 

%3.0≤γ , le module élastique ainsi que le module visqueux sont constant. Le comportement 

du matériau est alors élastique. Pour %1%3.0 ≤< γ , le module élastique reste constant tandis 

que le module visqueux augmente en fonction de la déformation appliquée. Pour 
%5%1 << γ , le module élastique diminue et le module visqueux augmente en fonction de la 

déformation jusqu’au croisement des modules pour une déformation de 5%. La dernière 
région se manifeste pour des déformations %5>γ  et est caractérisée par un module visqueux 

plus important que le module élastique. Le comportement du matériau devient fluide. 
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Figure 3-32. Module élastique et visqueux en fonction de la déformation pour le polycristal 
du Pluronic F108. La fréquence appliquée Hzf 5.0=  et la température de mesure est de 
23°C. 

 

3.6.4.2 DLS par multispeckle 
 

La Figure. 3-33 représente le degré de corrélation ),( τtCI  en fonction du temps t  et 

pour trois valeurs de retard τ . Contrairement à un fluide Newtonien, ),( τtCI  de la Figure. 

3-33 n’est pas constant en fonction du temps. On observe l’existence d’une zone temporelle 
st 1500≤  où le ),( τtCI  est constant pour des petits retards, par contre il commence à dévier 

pour des retards relativement grand. La déviation devient ensuite importante surtout à retard 
élevé. C’est une signature de la présence d’une évolution de l’échantillon. Pour des temps de 
l’ordre de 10000 s, on semble tendre vers une saturation du ),( τtCI . Pour mieux comprendre 

la dynamique de ce matériau, on trace la fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  pour 

différents âges de l’échantillon. 
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Figure. 3-33. Le degré de corrélation en fonction du temps pour un polycristal du Pluronic 
F108. Le début de l’expérience correspond à la fin de l’application de la rampe de 
température. Les données sont issues d’un seul ROI de taille de 50×100 pixels. Seuls trois 
retards sont représentés pour alléger la figure. 

 

Dans la Figure 3-34.(a), on montre la fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  en fonction 

du retard pour différents âges wt . Les fonctions de corrélation d’intensité décroissent de 

manière exponentielle. La décroissance est d’autant plus rapide que l’âge de l’échantillon est 
petit. Il s’agit d’une dynamique spontanée de l’échantillon qui évolue en fonction de l’âge. On 
note que l’échantillon ne présente pas de plateau à petit retard, signature de l’existence d’une 
autre dynamique qu’on présentera un peu plus tard. La Figure 3-34.b qui représente le temps 
de décroissance en fonction de l’âge de l’échantillon montre que le vieillissement suit une loi 

en puissance 9.0
wc t=τ  pour stw 3000≤  [27]. Au-delà de cet âge l’évolution du temps de 

décroissance devient moins important et on semble à nouveau tendre vers un plateau. 

La décorrélation de 1)(2 −τg  indique qu’on sonde la dynamique microscopique des joints de 

grains et pas celle des grains puisque les résultats rhéométriques indiquent que le matériau se 
comporte comme un solide lors d’un balayage en fréquence. Pour investiguer cet effet, on a 
augmenté la fréquence d’acquisition de la caméra, pour obtenir la dynamique rapide. 
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Figure 3-34. a) La fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  en fonction du retard τ  pour 

différents âges de l’échantillon wt  .Ces résultats sont issus de la moyenne temporelle de 

),( τtCI . b) Le temps de décroissance sτ  du 1)(2 −τg  en fonction de l’âge de l’échantillon. 

b) 

a) 
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La Figure 3-35.(a) représente le déplacement carré moyen >∆< )(2 τr  en fonction du retard τ  

pour le Polycristal du Pluronic F108 à T=23°C. On remarque l’existence de deux 
dynamiques : La première, pour des retards petits s10≤τ  et pour des déplacements carrés 

moyens petits 2000)(2 ><∆< τr  nm2. Les sondes se déplacent de façon très sous-diffusive 
5.02 )( ττ >=∆< r . Il s’agit d’un mouvement de faible amplitude des sondes. La seconde 

dynamique présente un régime légèrement sous diffusif avec une pente comprise entre 0.75 et 
1. Pour interpréter ces résultats il serait particulièrement intéressant de modifier la topologie 
du système et d’en observer l’effet sur la dynamique des traceurs. 

 

Figure 3-35. Le déplacement carré moyen >∆< )(2 τr  en fonction du retard τ  pour le 

polycristal du Pluronic F108 à T=23°C et pour un age stw 600=  . Les données présentées 

sont calculées dans un seul ROI de taille 50×100 pixel. Encart : La fonction de corrélation 
d’intensité 1)(2 −τg  en fonction du retard τ . 
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3.7 Conclusions 
 

La diffusion dynamique de la lumière par multispeckle résolue spatialement est une 
technique adaptée pour sonder la dynamique microscopique des matériaux hétérogènes à une 
échelle de longueur donnée par le vecteur d’onde. Le calcul de la fonction de corrélation 
d’intensité sur plusieurs régions du volume diffusant de l’échantillon et l’utilisation de 
l’algorithme TRC permet de distinguer les hétérogénéités temporelles de la dynamique. La 
qualité de la mesure est fortement dépendante du mode du laser et de sa stabilité, de la qualité 
des différentes composantes optiques (lentilles, géométrie, caméra) et de la stabilité de la 
température. La technique utilisée permet de suivre la gélification des matériaux de l’état 
visqueux jusqu’à la formation d’un gel. Il est intéressant de voir que l’application de notre 
système sur un matériau hétérogène (Polycristal du pluronic F108) permet de sonder la 
dynamique microscopique des joints de grains. 
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Chapitre 4 

4 RhéoSpeckle 
 

Sommaire 

4 RhéoSpeckle ................................................................................................................... 112 

4.1 Introduction ............................................................................................................. 113 

4.2 Mesure des déplacements rigides des speckles ....................................................... 113 

4.2.1 Méthode de calcul des déplacements ............................................................... 113 

4.2.1.1 Calcul de la fonction de corrélation croisée ................................................. 114 

4.2.1.2 Résolution et sources d’erreurs dans une expérience de PIV ....................... 116 

4.3 Evaluation du système RhéoSpeckle sur un solide élastique .................................. 120 

4.3.1 Mesure du champ de déplacement d’un solide ................................................ 120 

4.3.1.1 Translation homogène d’un solide ............................................................... 120 

4.3.1.2 Rotation solide .............................................................................................. 122 

4.3.1.3 Cisaillement simple ...................................................................................... 124 

4.3.2 Elasticité macroscopique/microscopique ......................................................... 125 

4.3.2.1 Rhéométrie .................................................................................................... 126 

4.3.2.2 RhéoSpeckle ................................................................................................. 127 

4.4 Evaluation du système RhéoSpeckle sur un fluide Newtonien ............................... 129 

4.4.1 Mesure du champ de vitesse pour un fluide newtonien ................................... 131 

4.4.2 Dynamiques microscopiques ............................................................................ 134 

4.4.2.1 Au repos ........................................................................................................ 134 

4.4.2.2 Sous cisaillement .......................................................................................... 135 

4.4.2.3 Algorithme de correction de drift sur la fonction de corrélation .................. 136 

4.4.2.4 Tests de l’algorithme de correction du drift sur des images synthétiques .... 138 

4.4.2.5 Fonction de corrélation d’intensité dans une expérience de cisaillement simple
  ...................................................................................................................... 142 

4.5 Conclusions ............................................................................................................. 146 

 

 



4. RHEOSPECKLE 

 

 113 
 

4.1 Introduction 
 

Ce chapitre concerne la caractérisation de notre nouvelle méthode sur deux matériaux 
modèles : solide élastique et fluide Newtonien. 

On présente d’abord la méthode permettant de déterminer les déplacements 
microscopiques à partir des images de speckles. Les déplacements microscopiques sont 
ensuite déterminés expérimentalement pour différents types de sollicitations afin d’évaluer les 
performances et caractéristiques du système expérimental. Le comportement élastique 
microscopique est évalué et comparé à l’élasticité macroscopique obtenue avec le rhéomètre. 

Enfin, l’étude de la dynamique microscopique d’une solution brownienne sous 
cisaillement est effectuée. Dans un premier temps le champ de vitesse est calculé puis la 
dépendance de la fonction de corrélation d’intensité avec le taux de cisaillement est étudiée et 
discutée.  

 

4.2 Mesure des déplacements rigides des speckles 
 

4.2.1 Méthode de calcul des déplacements  
 

Pour sonder les mouvements rigides locaux des speckles dans l’entrefer du Couette, on 
utilise une méthode de corrélation croisée appelée vélocimétrie par imagerie de particule 
(PIV) issue de la mécanique des fluides [1] [2], qu’on applique sur les images de speckles. La 
méthode PIV est décrite entre autres dans une série d’articles scientifiques archivés dans 
Milesonte series volume [3], qui contient les principaux aspects fondamentaux et pratiques de 
la méthode [4] [5] [6] [7]. Le livre Particle Image Velocimetry-A Practical Guide [8], et un 
article intéressant par Westerweel [9], (Fundamentals of Digital Particle Image Velocimetry ) 
sont aussi une excellente source d’information sur l’utilisation de la PIV. Pour plus de détails 
sur la description statistique de la fonction cross-corrélation, cf. les travaux d’Adrian [10] [11] 
[12], Westerweel [7] [9] et Rafell et al [13]. 

Cette méthode est applicable pour nos images de speckle puisque elle est basée sur le principe 
des cross-corrélations sur une région d’intérêt (ROI) de l’image pour déterminer les 
déplacements. En effet, il ne s’agit pas de déterminer le déplacement de chaque particule 
comme en vélocimétrie par suivi de particules (PTV) [14], mais de déterminer le déplacement 
dans une région de l’image constituée d’intensités lumineuses. Par analogie, on considère un 
speckle comme une particule en référence à la Figure 4-1. 
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Figure 4-1. Image de Speckle divisée en plusieurs ROI. Expérience sur une solution 
brownienne. 

 

4.2.1.1 Calcul de la fonction de corrélation croisée 
 

La détermination du champ de déplacement est basée sur un principe simple de 
l’imagerie. Lorsqu’un objet se translate à une vitesse constante, deux photographies de cet 

objet à deux instants 1t  et 2t , donc décalés de 12 tt −=τ , montre un simple décalage spatial de 

la deuxième photographie par rapport à la première comme présenté dans la Figure 4-2. D’un 
point de vue mathématique, la recherche du décalage spatial revient à chercher la position du 
maximum du degré de similitude ou corrélation entre la première photographie et sa version 
décalée (i.e. la deuxième photographie). Cela revient à calculer la fonction de corrélation 
croisée entre les deux images : 

∫ ∫
∫
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Figure 4-2. Translation homogène d’une image de photographe dans deux directions 
orthogonales. 

 

Cela est valable pour le cas particulier d’un déplacement homogène. Pour un milieu continu 
présentant des déplacements hétérogènes spatialement, il est possible de déterminer le champ 
de déplacement de la même manière mais en considérant des portions de l’image, appelées 
Région d’Intérêt (ROI). Le choix des ROIs est un compromis entre une taille suffisamment 
petite permettant de résoudre les gradients de vitesse et une taille suffisamment grande pour 
permettre une bonne estimation statistique du déplacement local. 

Le calcul de la fonction de corrélation spatiale dans l’équation [4-1] est assez coûteux en 
mémoire d’ordinateur et demande un temps important de calcul puisqu’il fait intervenir la 

convolution de deux régions de l’image pour chaque décalage xδ  , yδ  . Une méthode 
alternative consiste à implémenter la transformée de Fourier rapide (FFT) pour réduire le 

temps de calcul [15]. 

La détermination de la position du pic de corrélation avec une résolution inférieure au pixel 
est possible. Ainsi une image 8 bits, à 256 niveau de gris, est capable de fournir une précision 
de 1/10 ème au 1/20 ème de pixel obtenue le plus souvent d’une des trois manières suivantes : 
par un fit gaussien, par un fit parabolique ou par la méthode dite des barycentres (centroid en 
Anglais). Le fit gaussien est souvent utilisé puisque la corrélation spatiale de deux fonctions 
gaussiennes est une gaussienne. Cela signifie que si les intensités des speckles individuels 
dans la zone d'interrogation sont de forme gaussienne, la fonction de corrélation croisée peut 
elle aussi être approchée avec précision par une fonction gaussienne. Ceci ne se produit que 
dans des conditions de faible gradient de déplacement des speckles qui permettent de 
préserver une forme de distribution Gaussienne des intensités de speckles. 

La méthode des barycentres est souhaitable quand le pic de corrélation croisée a une forme 
asymétrique ou irrégulière. De tels cas se produisent dans le cas des images avec des 
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particules de taille supérieur à 2-3 pixels ayant un ratio signal sur bruit faible (images de 
mauvaise qualité), ou pour un champ de déplacement à gradient élevé. La détermination d'un 
pic utilisant la méthode des barycentres est plus précise qu’un fit gaussien  

Une méthode multi-grilles applique une approche hiérarchique en partant d'une mesure PIV 
régulière avec de grandes régions d'interrogation, de sorte que le plus grand déplacement sera 
obtenu. Par la suite, la zone d'interrogation initiale est également divisée en zones plus petites 
[13] [16]. La division par 4 est généralement pratiquée et adaptée pour les besoins de la FFT. 
Chaque zone d'interrogation plus petite est compensée par le déplacement obtenu à partir de 
sa zone parent d'interrogation Ce processus est répété jusqu'à ce que la taille cible 
d'interrogation est atteinte (par exemple, 128x128, 64x64, 32x32, 16x16). 

 

4.2.1.2 Résolution et sources d’erreurs dans une expérience de PIV 
 

La résolution spatiale du déplacement est liée à la dimension du volume 
d’interrogation. Pour des particules réparties uniformément, le centre du volume 
d'interrogation peut être utilisé comme position du vecteur déplacement. La précision du 
déplacement dépend de la précision de la détection du pic de corrélation croisée, de la densité 
en particules (effet statistique), ainsi que de la qualité de l'image. Les meilleures précisions 
atteintes sont de l'ordre de 1/10 ème au 1/20 ème de pixel [13]. 

 

� Gradient de déplacement 

La vélocimétrie par imagerie de particules, par définition, mesure des grandeurs moyennes à 
l’intérieur de la zone d’interrogation. L’existence de gradients de vitesse importants pose donc 
des problèmes dès lors que l’on cherche à optimiser la résolution spatiale de la méthode.  En 
effet, la méthode la plus utilisée pour augmenter la résolution apparente du champ de vitesse 
est de superposer partiellement les zones d'interrogation adjacentes (overlap). Ainsi, pour un 
overlap de 50%, on double la résolution apparente.  

On pourrait penser que cette méthode correspond simplement à une interpolation, mais ses 
conséquences sont plus subtiles. Une illustration de l’effet de l’overlap sur la détermination 
du champ de vitesse pour un fluide Newtonien est présentée dans la Figure 4-3. Il est clair que 
l’utilisation d’un overlap de 50%, sous-estime de façon importante le gradient de vitesse, alors 
qu’un overlap nul (0%) permet de mesurer le bon profil de vitesse. 
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Figure 4-3. Vitesse orthoradiale en fonction du rayon pour un fluide Newtonien constitué 
d’une solution d’Emkarox et de particules sphériques de polystyrène de taille de 180 nm 
(préparation de l’échantillon : voir la sous-section 4-4). Le taux de cisaillement appliqué par 
le rhéomètre 105.0 −= sγ& . 

 

� Taille des particules (taille des speckles) 

La présence de grosses particules ou de speckles de taille importante, induisant des pics de 
corrélation croisée larges, sont un facteur réduisant la précision de l'algorithme de détection 
de la position du pic de corrélation. De plus, les grosses particules (speckles) ont besoin de 
ROI avec une taille importante pour conserver les mêmes propriétés statistiques, ce qui 
conduit à une réduction de la résolution spatiale. Par contre,  des particules (speckles) de 
diamètre inférieur à 2 pixels, introduisent un biais de déplacement, appelé (peak locking en 
anglais), où les pics de déplacement ont tendance à rester sur des valeurs entières [17]. 
Plusieurs techniques sophistiquées, telles que la technique multigrille ou la technique de 
fenêtre en déplacement continu, ou déformation d'image itératif, ont été proposées pour 
surmonter ce peak locking [18] [19] [20]. Les techniques de traitement d’image peuvent être 
utiles pour optimiser la qualité des images à traiter. 

 

� Densité des particules 

La probabilité de détection de déplacements valides augmente avec la densité en particules 
dans la région d’interrogation. Le nombre effectif de particules présentes dans les deux 
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fenêtres pN  dépend du nombre total de particules présent dans le premier ROI N , de la perte 

dans le plan 1J  et la perte en dehors du plan. 0J . 

01JNJN p =    4-2 

 

Des simulations de Monte Carlo ont indiqué que 5>pN  permet d’obtenir une probabilité de 

de détection de 95% en corrélation croisée entre deux images [5] [13]. Le procédé itératif 
multi-grilles améliore encore la précision en diminuant la perte en particules dans le plan 
d’observation. 

 

� Bruit de fond 

Un petit bruit de fond a peu d'effet sur la fonction de corrélation croisée. Il peut diminuer la 
valeur du pic par rapport à la ligne de base de la fonction de corrélation croisée, et élargir le 
pic. 

 

� Projection sur le plan image et mouvements hors du plan 

Le mouvement des particules diffusantes à travers la nappe de lumière dans un écoulement en 
3D peut biaiser l'estimation du déplacement local. Ce problème est dû à la projection dans le 
plan image des speckles issus de particules n’ayant pas quitté la nappe laser mais ayant eu une 
partie de leur déplacement parallèle à l'axe optique comme l'illustre la Figure 4-4. Cet effet est 
d'autant plus important que l’angle de projection augmente. La simulation 3D a montré 
jusqu'à 16 % d’erreur sur la détermination de la vitesse [13]. Pour des images avec un 
grandissement important, la distance focale diminue, par conséquent l’angle de projection 
devient important, accroissant l'erreur liée à la projection. Un grand angle de projection peut 
faire varier le grandissement de l’image et il en résulte une distorsion au niveau du plan image 
formé sur le capteur. 
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Figure 4-4. Projection sur le plan image. En rouge : le vecteur obtenu par projection. En 
bleu : La projection corrigée du déplacement  

 

� L’épaisseur de la nappe laser et la profondeur de champ 

De manière générale l’épaisseur de la nappe laser est plus petite que la profondeur de champ 
du système optique, permettant de déterminer le volume d'interrogation. La profondeur de 

champ zδ  est donnée par la relation suivante : 

λδ 22 )#/()
1

1(4 f
Gz +=  

  

4-3 

Où : #/f  est l’indice d’ouverture optique 

Pour notre montage, la profondeur de champ est mmz 21=δ , largement supérieure à 

l’épaisseur de la nappe. 

Avec un fort grandissement (microscopie), la profondeur de champ peut devenir plus petite 
que l'épaisseur de la nappe de lumière. Par conséquent, l'épaisseur du volume d'interrogation 
efficace est limitée à la profondeur de champ. Dans ce cas, les particules qui se trouvent en 
dehors du plan focal mais dans le plan lumineux ne sont pas focalisées. Elles contribuent aux 
interférences de speckle mais donneront des speckles flous influençant de façon importante la 
corrélation croisée. 

L'épaisseur du volume d'interrogation efficace détermine la tolérance au mouvement hors du 
plan. Plus l'épaisseur du volume efficace est grand, plus la probabilité de perte des particules 
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hors plan est petite. En général, le mouvement en dehors du plan estimé doit être inférieur au 
quart de l’épaisseur du volume. 

 

4.3 Evaluation du système RhéoSpeckle sur un solide élastique 
 

4.3.1 Mesure du champ de déplacement d’un solide  
 

La qualité de la mesure du champ de déplacement de notre montage de RhéoSpeckle 
est testée ici sur un solide dans trois conditions de sollicitations mécaniques : tout d'abord 
pour une translation homogène effectuée à l’aide d’une table micro-contrôle, ensuite pour une 
rotation homogène contrôlée par le rhéomètre et enfin pour un cisaillement simple imposé en 
géométrie de Couette.  

 

4.3.1.1 Translation homogène d’un solide 
 

On applique à l’aide d’une platine de translation, une translation homogène sur un 
échantillon de PDMS collé sur une lame transparente de microscope. Pour réaliser un 
mouvement solide, la lame est collée sur la table de translation fixée sur le plan inférieur du 
rhéomètre (cf. Figure 4-5). Un faisceau laser est envoyé sur l'échantillon perpendiculairement 
à l'axe de rotation du rhéomètre. La lumière diffusée à 90° traverse le trou de la table de 
translation et est collectée comme expliqué dans le montage expérimental (Chapitre 3).Ici, il 
s’agit simplement de remplacer la cellule de Couette par une platine de translation. 

 

Figure 4-5 Schéma du montage pour détecter les micro-déplacements en translation 
homogène. 

 

Pour mesurer le déplacement appliqué, on prend une image de référence, puis on applique une 
translation de 20 µm à l’aide de la platine de translation et l'on prend une deuxième image. On 
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répète les déplacements en enregistrant les images correspondantes. Les paires d’images sont 
ensuite traitées avec PIVlab afin de mesurer le déplacement local des différents ROI. 

Un exemple de deux images montrant un déplacement de 20µm est donné sur la Figure 4-6. 

 

Figure 4-6. Translation homogène d’un solide (PDMS). a) Image de speckles initiale. b) 
image de speckles translatée de 260 µm pour que la translation soit visible sur l’image. 

 

Sur la Figure 4-7 est représenté les déplacements X-Y des ROI calculés par PIVlab à partir de 
deux images de speckle provenant d'un déplacement de 20 micromètres. Les couleurs 

indiquent l’amplitude du déplacement, allant du bleu (10 µm) au rouge (30 µm). L’axe Y  

correspond à la direction de la translation imposée et l’axe X  à celle du faisceau lumineux 
envoyé. 

 

a) 

a) b) 
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Figure 4-7. a) Cartographie des micro-déplacements en fonction de la position du ROI, suite 
à une translation homogène du volume diffusant de 20µm. b) Fonction de densité de 
probabilité des déplacements. En rouge un fit gaussien. L’échantillon utilisé est un PDMS 
réticulé (solide). 

 

Le déplacement mesuré sur l’image de speckle est uniforme sur tout le volume diffusant. Le 
déplacement moyen enregistré est de 19.87 µm, en excellent accord avec le déplacement 
appliqué de 20 µm. La fonction de densité de probabilité des déplacements mesurés est une 
gaussienne de variance de 0.13 µm2 (Figure 4-7.b). 

 

4.3.1.2 Rotation solide  
 

L’échantillon de PDMS est préparé dans un flacon plastique de 50 mm de diamètre. 
Une fois la réticulation de PDMS terminée, un disque d’épaisseur 5mm est coupé et collé sur 
une géométrie (plan) de 50 mm de diamètre (Figure 4-8). On enregistre une première image 
puis on impose un déplacement angulaire de quelques milliradians grâce au rhéomètre, puis 
on enregistre une deuxième image. Cette opération est répétée plusieurs fois pour vérifier la 
répétabilité de l’expérience. 

 

b) 
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Figure 4-8. Schéma du montage pour détecter les micro-déplacements en rotation solide. 

 

La Figure 4-9 montre le déplacement en fonction de la distance par rapport au centre de la 
géométrie utilisée. Plusieurs valeurs de rotations sont imposées de telle sorte à vérifier la 
qualité des mesures des micro-déplacements avec notre expérience. 

Trois positions ont été imposées respectivement à 0,3mrad, 0,5mrad et 1mrad. La Figure 4-9 
montre le déplacement de chacun des speckles en fonction du rayon r. On voit clairement que 
le déplacement varie bien de manière linéaire en fonction du rayon. Le bruit de la mesure est 
en moyenne de 4 %. La rotation la plus petite mesurable avec notre expérience est d’environ 
0.1 mrad. 

 

Figure 4-9. Composante horizontale du déplacement U en fonction de la position par rapport 
au centre de la géométrie r. Les rotations appliquées sont de 0.3 mrad, 0.5 mrad et 1 mrad. 
En noir un fit linéaire. 
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4.3.1.3 Déformation de cisaillement simple  
 

Lors des deux essais précédents, les images de speckle bougeaient en bloc puisque on 
appliquait un déplacement solide. On s’intéresse maintenant au cas d’un cisaillement simple. 
On applique une déformation homogène de 0.32 % sur un échantillon de PDMS 
préalablement fabriqué à l’intérieur de la géométrie de Couette. Comme expliqué 
précédemment (chapitre 3), une image speckle de référence de l'échantillon au repos est prise 
avant d'imposer la déformation et prendre ensuite l'image speckle résultante de la déformation 
de l'échantillon (cf. Figure 4-10). L'application de l’algorithme PIV à ces deux images permet 
d'extraire le champ de déplacement dans l’entrefer comme le montre la Figure 4-11. La ligne 
rouge est la courbe théorique du déplacement pour un solide en géométrie de Couette  
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avec θ  représentant l’angle de déflection appliqué par le rhéomètre. 

 

 

Figure 4-10. Effet d’un cisaillement sur les images de speckles. Même profil de speckles au 
voisinage du stator et profil différent au voisinage du rotor.  
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Figure 4-11. Profil du déplacement orthoradial en géométrie de Couette. Les carrés sont les 
déplacements mesurés par PIVlab entre deux images speckles (au repos et après application 
de la déformation). La courbe en rouge est la courbe théorique du déplacement (l’équation 
[4-4]). L’encart montre le déplacement radial. 

 

La Figure 4-11 montre un très bon accord théorie-expérience, avec une décroissance non 
linéaire du déplacement mesuré en fonction du rayon. Le déplacement mesuré au voisinage du 
rotor est de 12.3 µm en très bon accord avec celui appliqué (12.5 µm). Comme attendu, la 
valeur du déplacement tend vers zéro au voisinage du stator, montrant l’adhérence du PDMS 
avec la paroi de la cellule de Couette. Le déplacement radial est nul sur tout le rayon du 
Couette (encart de la Figure 4-11). 

 

4.3.2 Elasticité macroscopique/microscopique 
 

Lors de l’application d’un cisaillement de grande amplitude, la microstructure du 
matériau réagit en s’arrangeant différemment de l’état initial. Ce changement dans la 
microstructure peut être réversible ou irréversible. On parle alors d’élasticité dans le premier 
cas et de plasticité dans le second. Notre méthode permet en principe de déterminer cette 

propriété en analysant la fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg . Lors d’une 

sollicitation répétitive. Par exemple en oscillation, les speckles subissent des déplacements. Si 
après plusieurs cycles d’oscillations, on retrouve l’arrangement initial des speckles, on peut 
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dire que le réarrangement de la microstructure est élastique, sinon on parle d’une 
réorganisation plastique. Regardons le comportement du PDMS étudié précédemment pour 
des sollicitations de déformation sinusoïdales de petite amplitude. 

Pour cela, le PDMS est fabriqué directement dans notre géométrie de Couette RhéoSpeckle. 
En oscillations deux paramètres macroscopiques sont modifiables: la fréquence et l’amplitude 
de la déformation. 

 

4.3.2.1 Rhéométrie 
 

Pour connaitre le domaine linéaire du PDMS réticulé, on applique un test en 
oscillation en géométrie de Couette. La fréquence est fixée à 1Hz et on réalise un balayage en 
déformation. La Figure 4-12 représente la variation du module élastique et visqueux en 
fonction de la déformation appliquée par le rhéomètre pour un échantillon de PDMS réticulé. 
Il est clair que le domaine linaire de ce matériau s’étend à une déformation de 0.1%. Au-delà, 
le module élastique diminue et le module visqueux augmente et le matériau entre dans son 
régime non linéaire. 

 

Figure 4-12. Module élastique et visqueux en fonction de la déformation appliquée. 
Oscillations sur le PDMS réticulé en géométrie de Couette à une fréquence de 1Hz. 
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4.3.2.2 RhéoSpeckle 
 

L'enregistrement d'images speckles à des fréquences largement supérieures (de l'ordre 
de 10 fois) à la fréquence des oscillations du rhéomètre permet de calculer correctement la 

fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg .  

L’amplitude de la déformation de 0.03% appliquée par le rhéomètre se situe dans le domaine 
linéaire du matériau comme montré ci-dessus. 

Sur la Figure 4-13 1)(2 −τg  est calculé dans une région de 50×50 pixels à proximité du rotor 

pour les différentes fréquences appliquées. Les, trois valeurs de fréquences f=0,1Hz, f=0,2Hz 
et f=0,4Hz appliquées par le rhéomètre coïncident parfaitement avec les fréquences des 

oscillations de la fonction d'autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg . Pour l'ensemble des essais 

en oscillation, 1)(2 −τg  oscille entre 0.6 et 0.56. Après chaque oscillation la même valeur 

d'autocorrélation que celle obtenue pour l’image de speckles au repos est retrouvée. Cette 
observation est aussi obtenue en rhéométrie, ce qui permet de dire que macroscopiquement 
mais aussi microscopiquement l'état de configuration initial a été retrouvé pour chaque retour 
à la position initiale du rotor du rhéomètre. Le PDMS est donc sollicité dans son régime 
linéaire élastique. 

 

Figure 4-13. Fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg  fonction des différentes valeurs 
de fréquence. ROI concerné est de taille de 50×50 pixel proche du rotor. La déformation 
appliquée est de 0.03% (régime linéaire). 
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Dans un deuxième temps, on fixe la fréquence d’oscillation à 0.4 Hz et on observe cette fois 
ci l'évolution de la fonction d'autocorrélation 1)(2 −τg  en fonction de la position dans 
l’entrefer. La Figure 4-14 montre une dépendance entre l’amplitude de l’oscillation de 

1)(2 −τg  et de la position dans l’entrefer. Plus, le ROI est proche du rotor, plus la 

décroissance de 1)(2 −τg  est importante. A l’inverse plus le ROI est proche du stator moins la 

décroissance de 1)(2 −τg  est importante. Cela s’explique par le fait que la décroissance de 

1)(2 −τg  est liée au déplacement relatif des particules dans une petite région correspondant à 
un speckle. On remarque sur la région la plus proche du stator des petites oscillations de 

1)(2 −τg  qui sont le résultat de la taille finie de ROI. En effet, la moyenne se fait sur 50 
pixels (500µm) et les speckles qui se trouvent à 500µm du stator bougent de 93 nm, valeur 
détectable avec notre montage. 
 

 

 

Figure 4-14. a) Fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg  calculée dans différents ROI 
de l’entrefer. ROI 1 près du rotor, ROI 2, 3, 4 sont des régions intermédiaires et le ROI 5 est 
près du stator. La taille du ROI est de 50×150 pixel. La fréquence d’oscillations est de 0.4 Hz 
et l’amplitude de la déformation est de 0.05%. b) Position des différents ROI. 

 

a) 

b) 
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Un dernier point à étudier est l’influence de l’amplitude de la déformation sur 1)(2 −τg  . Pour 

ce faire, on réalise plusieurs tests, en fixant la fréquence de l’oscillation et en changeant 
l’amplitude de la déformation dans le régime linéaire du matériau (<0.1%). 

 

Figure 4-15 Fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg  fonction de l’amplitude de la 
déformation et calculé dans le ROI 1 proche du rotor. La fréquence est fixée à 0.4 Hz. 

 

On constate dans la Figure 4-15 que les oscillations sont parfaitement périodiques avec un 
retour périodique à la valeur d'autocorrélation obtenue au repos. Le matériau est donc 
élastique dans la plage de déformation comprise entre 0.01% et 0.08%, conformément aux 
résultats de rhéométrie macroscopique. On constate également que la décroissance de 

1)(2 −τg  est dépendante de l’amplitude de la déformation. Plus on déforme le matériau, plus 

les speckles se déplacent et plus on perd de la corrélation. On note enfin que les oscillations 

ne sont pas sinusoïdales puisque le calcul de 1)(2 −τg  fait intervenir une norme des 

déplacements. 

 

4.4 Evaluation du système RhéoSpeckle sur un fluide Newtonien 
 

Le fluide newtonien utilisé pour valider notre expérience est de l’Emkarox HV 45. C’est 
un copolymère constitué de la répétition de deux monomères : de PolyPropylène Glycol 
(PPO) et le PolyEthylène Glycol (PEG). C’est un matériau transparent et très visqueux. La 
Figure 4-16 montre la structure moléculaire de ce matériau. 



4. RHEOSPECKLE 

 

 130 
 

 

Figure 4-16 la structure moléculaire de l’Emkarox 

 

Les particules utilisées comme traceurs pour diffuser la lumière et donc former la figure 
d’interférence de speckle, sont des sphères monodisperses de polystyrène de diamètre de 180 
nm. La concentration en particules dans la solution est de 0.01% (vol/vol) afin de n'avoir 
qu'une diffusion simple de la lumière. 

La viscosité d’une solution d’Emkarox (58% w/w) a été mesurée en utilisant la géométrie de 
Couette à une température de 24°C. La Figure 4-17 représente la viscosité de l’échantillon en 
fonction du taux de cisaillement. On observe que la viscosité est constante quel que soit le 
taux de cisaillement appliqué. Cela est la signature d’un comportement purement Newtonien. 
La valeur moyenne de la viscosité est de 11.4 Pa.s. 

 

Figure 4-17. Viscosité η  en fonction du taux de cisaillement γ&  .Solution d’Emkarox à 58% 
(w/w) et particules sphériques monodisperses de polystyrène de taille de 180 nm à une 
concentration de 5×10-5 (v/v). Géométrie de Couette sur un MCR 301. Température de la 
mesure est e 24°C. 
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4.4.1 Mesure du champ de vitesse pour un fluide Newtonien  
 

Le test a été effectué en imposant trois gradients de vitesse 105.0 −= sγ& , 11.0 −= sγ&  et 
12.0 −= sγ& . La fréquence d’acquisition est dépendante du gradient appliqué de sorte qu’entre 

paires d’images, les speckles ne disparaissent pas. Les images ont été prises à partir du 
moment où la contrainte de cisaillement mesurée par le rhéomètre avait largement atteint le 
régime stationnaire (Figure 4-18). 

 

Figure 4-18. Viscosité en fonction du temps pour une solution visqueuse d’Emkarox. Régime 
stationnaire. Géométrie de Couette. Température de la mesure est de 24°C. 

 

L'évaluation du champ de vitesse est obtenue grâce au logiciel PIVlab sur les images 
successives de speckles pour chacun des gradients de vitesse imposé. La durée sur laquelle le 
champ de vitesse est moyenné est d’1 s. 

La Figure 4-19 représente le champ de vitesse mesuré à l’état stationnaire pour le fluide 
Newtonien en fonction du rayon r dans la géométrie de Couette. L'accord entre les profils 
mesurés et le profil théorique issu de l'équation [1-19] du chapitre 1 est très bon. L’erreur 
maximale est obtenue au voisinage du rotor, sa valeur est de 4%. Les vitesses au voisinage du 
cylindre extérieur et du cylindre intérieur sont en accord avec une condition de non glissement 
à la paroi. 



4. RHEOSPECKLE 

 

 132 
 

 

Figure 4-19 Profil de vitesse orthoradiale θv  pour différents taux de cisaillements en régime 

stationnaire pour un fluide newtonien en fonction de la position dans l’entrefer r. La ligne 
discontinue en noir représente le profil théorique. 

 

Il faut noter que l'observation du champ de speckle est difficile à proximité des parois, des 
phénomènes de réflexion génèrent des speckles secondaires se déplaçant près des parois vers 
le fluide perturbant l'évaluation des vitesses. Ce problème empêche une mesure fine des 
vitesses aux parois. 

La Figure 4-20 représente la vitesse orthoradiale normalisée par la vitesse du rotor 0v  en 

fonction de l’entrefer normalisé pour les trois taux de cisaillements appliqués. L'accord entre 
les résultats expérimentaux et la courbe théorique en noir est très bon. Comme le montre la 
comparaison avec une droite, portée en violet sur la Figure 4-20, le profil de vitesse est non 
linéaire. Cette représentation a aussi l'avantage de confirmer le non glissement aux parois du 
fluide. 

La Figure 4-21 représente la vitesse radiale du fluide Newtonien en régime stationnaire en 
fonction du rayon r. Elle est nulle quel que soit le taux de cisaillement appliquée et confirme 
un régime d'écoulement laminaire avec une incertitude sur la vitesse radiale maximum de 10 
µm/s attribuée aux imperfections de centrage de la cellule de Couette. 
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Figure 4-20 Profil de vitesse orthoradiale θv  normalisée par la vitesse du rotor pour 

différents taux de cisaillements en régime stationnaire pour un fluide Newtonien. Le rayon est 
normalisé par la valeur de l’entrefer. En noir, la courbe théorique, en mauve : une variation 
linéaire pour montrer la non linéarité du profil de vitesse. 

 

Figure 4-21. Profil de vitesse radiale rv  pour différents taux de cisaillements d’un 
écoulement stationnaire pour un fluide newtonien en fonction de la position dans l’entrefer r. 
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4.4.2 Dynamiques microscopiques 
 

4.4.2.1 Au repos 
 

La Figure 4-22 représente la fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  corrigée de la 

non homogénéité spatiale de l’intensité et du bruit noir de la caméra CCD en fonction du 
retard τ , calculé au repos. Les diffuseurs sont des sphères de polystyrène de taille 

nm180=Φ  et le fluide est l’Emakarox de viscosité sPa.4.11=η à 24°C. 1)(2 −τg  décroît de 

façon mono-exponentielle en fonction du retard comme le montre la courbe d’ajustement en 
rouge. Cela indique une dynamique brownienne de l’échantillon. Le diamètre des particules 
estimé avec notre expérience est de 184 nm, en excellent accord avec les spécifications du 
fabricant (180 nm). Le niveau de bruit est très faible, de l’ordre de 10-4 ce qui indique 
l’excellente qualité des mesures. Il est essentiellement lié au bruit instantané de la caméra 
CCD [21]. 

 

Figure 4-22. Fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg  dans le cas d’une solution 
brownienne (Emkarox) de viscosité sPa.4.11=η à 24°C. Les particules sont des sphères 
monodisperses de polystyrène de diamètre nm180=Φ . La courbe en rouge est un ajustement 
exponentiel du 1)(2 −τg . 
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La Figure 4-23 représente la fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg  en fonction de la 

position dans l’entrefer r. On observe que 1)(2 −τg  est le même quel que soit la position de 

calcul dans l’entrefer du Couette. La dynamique microscopique de cet échantillon est 
homogène spatialement. Ce résultat est conforme au comportement d’une solution 
brownienne. 

 

Figure 4-23. Fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg  en fonction de la position dans 
l’entrefer r dans le cas d’une solution brownienne (Emkarox) de viscosité sPa.4.11=η à 
24°C. Les particules sont des sphères monodisperses de polystyrène de diamètre nm180=Φ . 

 

4.4.2.2  Sous cisaillement   
 

Le problème de DLS en mode homodyne sous écoulement où le volume diffusant est 
soumis à un cisaillement simple a été déjà étudié [22] [23] [24] [25]. Le résultat principal de 
ces travaux est la possibilité de la mesure du taux de cisaillement local, par le biais des termes 
de décorrélation de nature géométrique. Salmon et al [26] ont réussi à mesurer le champ de 
vitesse local en utilisant une expérience de DLS en mode hétérodyne pour une émulsion, où le 
signal est non ergodique. 

La Figure 4-24 représente un schéma de l’expérience de DLS résolue spatialement sous 
cisaillement.  

Il faut être prudent dans l'application de la formule standard de 1)(2 −τg  montrée dans le 

chapitre 3 pour un échantillon cisaillé. Quand un échantillon est cisaillé dans l’entrefer d’une 
géométrie de Couette, il est soumis à un champ de déformation qui est la somme d'une 
rotation solide et d'étirement. Localement, la rotation solide conduit à un drift de l'échantillon. 
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En conséquence, Le profil de speckle correspondant à un ROI sera progressivement décalé. 
De plus, comme le ROI est étiré, les diffuseurs sont déplacés relativement les uns par rapport 
aux autres, ce qui entraîne des fluctuations d'intensité. Ce mouvement relatif ne peut pas être 

obtenu directement par l'application de la formule standard de 1)(2 −τg , car cette fonction de 

corrélation est sensible non seulement au mouvement relatif des diffuseurs, mais aussi au 
mouvement solide de speckle. Nous allons maintenant décrire l’algorithme permettant de 
corriger ce mouvement solide de la fonction de corrélation. 

 

Figure 4-24. Schéma du RhéoSpeckle sous cisaillement, kI suivant x. 

 

4.4.2.3 Algorithme de correction de drift sur la fonction de corrélation 
 

Pour mesurer à la fois le mouvement solide local et le mouvement relatif entre les 
diffuseurs microscopiques, nous utilisons la méthode introduite dans la référence [28]. On 
mesure d’abord le drift x∆ , y∆  induit par la rotation solide en utilisant PIVlab, puis on 

construit les images corrigées des effets de drift. 

Prenant deux images de speckle : I  prise à l’instant t  et J  prise à l’instant τ+t . En effet, 
pour que le calcul de la fonction d’autocorrélation d’intensité entre les deux images soit juste 
(tient compte des effets de déplacement), l’image I  doit être décalée de x∆ , y∆  pour 
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construire une image corrigée 'I . La fonction d’autocorrélation d’intensité non normalisée 
s’écrit en tenant compte du décalage. 

∑−=
cr

crcr IJNG
,

'
,,

1
2 )(τ   4-5 

L’image 'I  doit être construite par des méthodes d’interpolations d’ordre supérieur [27]. 
Ainsi, il suffit d’effectuer un produit de convolution de l’image de base I  avec un noyau 
adapté comme suit : 
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,

'
, )()( −∆+−∆+=∑  4-6 

L’utilisation du produit de convolution sollicite fortement la mémoire des ordinateurs et en 
conséquence aboutit à des temps de calcul importants. Cipelletti et al [28] ont proposé une 
nouvelle méthode qui permet de s’affranchir de ce problème, en évaluant le noyau (kernel) 
juste pour quelques points (M) autour de la position considérée. Le déplacement selon x  et y  

s’écrit alors : 

xjx x δ+=∆  

yiy y δ+=∆  
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Avec )( xfloorjx ∆=  et )( yfloori y ∆=  ou la fonction )(xfloor  est définie comme le plus 

grand entier x≤ . Le noyau utilisé est défini comme suit : 

)(sin)()( xcardinalxwxh π=  pour 2/Mx ≤  

0)( =xh  ailleurs. 
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avec M , la taille de noyau, un nombre pair dont on montrera dans la sous-section 4.4.2.4 
comment peut-on choisir sa valeur. 

Le fenêtrage utilisé est celui de Blackman-Harris à trois termes : 

)/4cos(07922.0)/2cos(49755.042323.0)( MxMxxw ππ ++=  4-9 

avec ce choix le noyau est constant : 

∑
+−=

=
2/

12/,

1)(
M

Mlk

xh  
   

4-10 

 

Le produit de convolution s’écrit  plus simplement : 
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Et la fonction d’autocorrélation d’intensité non normalisée devient : 
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Finalement, en utilisant la covariance entre I  et J  et sachant que le noyau soit constant, on 
peut écrire que : 
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Cette écriture est équivalente à : 
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Cette dernière équation montre que la fonction d’autocorrélation d’intensité normalisée 
corrigée du décalage (drift) est une combinaison linéaire entre quelques termes de 

[ ]IJar ,cov , pondéré par le noyau. Par contre la taille du noyau M  à choisir dans cette 

équation reste à évaluer pour chaque montage expérimental. 

 

4.4.2.4 Tests de l’algorithme de correction du drift sur des images synthétiques  
 

Pour vérifier la pertinence de l’algorithme et l’influence de la taille de noyau M  sur le 
résultat, on déplace en bloc, sur plusieurs pixels, de façon logicielle, une image présentant des 
speckles Pour ce faire nous utilisons une fonction Matlab qui permet de réaliser le 
déplacement voulu par interpolation bilinéaire (c’est-à-dire : l'objet définit la nouvelle valeur 
de pixel comme la moyenne pondérée des quatre valeurs de pixels les plus proches). Le 
déplacement entre chaque image déplacée est mesuré par le logiciel PIVlab puis l’algorithme 

de correction du 1)(2 −τg  est appliqué. 

La Figure 4-25 représente deux images de speckles. La deuxième image étant déplacée d’1 
pixel dans les directions x et y par rapport à la première. 
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Figure 4-25. Schéma utilisé pour déplacer l’image d’origine diagonalement. a) l’image du 
speckle tirée d’une expérience de diffusion de la lumière d’une solution brownienne. b) image 
déplacée diagonalement de 1 pixel. En vert le champ de déplacement mesuré par PIV.  

 

Dans un premier temps on analyse le 1)(2 −τg  obtenu dans le cas d’un déplacement des 

speckles d’un pixel selon x  et un pixel selon y . La Figure 4-26 représente 1)(2 −τg  non 

corrigé et corrigé du drift, calculé dans une région de 30×30 pixel. 

 

Figure 4-26. Fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg  corrigée et non corrigé du drift. 
Taille du ROI est de 30×30 pixels. La taille du noyau M=2. 

 

Dans la Figure 4-26 on observe que le 1)(2 −τg  non corrigé décroit de la valeur du contraste 

de l’image du speckle à zéro, tandis que le 1)(2 −τg  corrigé du drift reste constant sur 

l’ensemble des images prises en compte. On explique la décroissance par le déplacement 

a) b) 
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appliqué des speckles. En effet au bout de trois images le déplacement des speckles atteint est 
de 2 pixels soit environ la taille d’un speckle. Par conséquent, il n’existe plus de ressemblance 

entre les deux images à corréler. Le 1)(2 −τg  corrigé reste lui constant (résultat attendu) 

puisque il n y a pas un mouvement relatif des speckles (pas de dynamique interne).  

On peut conclure que pour un déplacement en nombre entier de pixels, l’algorithme 
fonctionne remarquablement bien avec une taille de noyau 2=M . 

Maintenant, on analyse le 1)(2 −τg  provenant des données des images déplacées sur des 

fractions de pixel (0.5 pixel selon x  et 0.5 pixel selony ). La Figure 4-27 représente la 

fonction 1)(2 −τg  corrigée en fonction du noyau M. 

 

Figure 4-27 Fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg  en fonction de la taille du noyau 
M. Déplacement imposé 0.5 pixel selon x et 0.5 pixel selon y. taille du ROI 20×20 pixel. 

 

Sur cette Figure 4-27, on observe une oscillation de 1)(2 −τg  entre le contraste du ROI et une 

valeur dépendante du paramètre M. Elle est d’autant plus importante que la taille du noyau M 
est petit. Après chaque paire d’images successives, on retrouve la valeur du contraste du ROI. 
L’explication qu’on peut donner est que lors du déplacement de l’image speckle d’une 
fraction de pixel, l’intensité distribuée initialement sur 1 pixel doit être distribuée sur deux 
pixels, ce qui fait perdre à l’image son contraste. On récupère le contraste au bout de chaque 
paire d’images puisque le déplacement devient un nombre entier de pixel (0.5+0.5 pixel). 
Ceci est illustré dans la Figure 4-28, qui montre une cartographie du degré de corrélation 
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),( τtCI  pour un ROI de taille de 20×20 pixel et pour un noyau M=8. Ou, on constate une 

alternance entre la couleur orange et jaune. Le bruit des couleurs est lié au bruit statistique dû 
au nombre fini des speckles dans un ROI de 20 pixels de côté. 

 

Figure 4-28. Degré de corrélation ),( τtCI  pour 5 images. La taille du ROI est de 20×20 
pixel. La taille du noyau M=8. 

 

Pour déterminer la taille minimale du noyau M, on compare l’écart moyen sur le 1)(2 −τg  

entre la valeur du contraste et la valeur la plus basse (Figure 4-29). 

On constate sur la Figure 4-29 que l’écart moyen chute de manière significative entre M=4 et 
M=6 évènements. Cet écart est important lorsque le ROI considéré est relativement petit (5 
pixel de coté). Il se stabilise à partir de M=10 et pour un ROI de 15×15 pixels autour une 
valeur moyenne de 5%. Je rappelle que le nombre M est dépendant aussi de la taille des 
speckles. La taille du speckle choisi est d’environ 2.4 pixels, ce qui permet d’avoir un bon 
contraste de l’image de speckle (>0.5) et de détecter des déplacements solides de l’ordre de 
0.5 µm. 
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Figure 4-29 Ecart moyen entre les valeurs extrêmes du 1)(2 −τg  en fonction de la taille du 
noyau M et la taille du ROI en pixels. 

 

4.4.2.5 Fonction de corrélation d’intensité dans une expérience de cisaillement simple 
 

Le but maintenant est d’évaluer la capacité de notre expérience à déterminer le temps 
de relaxation d’un matériau sous cisaillement. Pour ce faire, on applique trois taux de 

cisaillement 105.0 −= sγ& , 11.0 −= sγ&  et 12.0 −= sγ&  au fluide Newtonien précédemment décrit. 

On attend l’établissement du régime stationnaire en analysant l’évolution temporelle de la 
viscosité. Puis on prend une série d’images de speckles dans l’entrefer du Couette. Dans un 

premier temps, on détermine le profil de vitesse. Puis, on applique l’algorithme de 1)(2 −τg  

pour corriger les effets de drift solide dûs à ce champ d’écoulement. La Figure 4-30 compare 

le 1)(2 −τg  calculé au repos, sous écoulement sans correction et en écoulement avec 

correction du drift pour notre fluide Newtonien. 
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Figure 4-30 Fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg  dans le cas d’une solution 
brownienne (Emkarox) de viscosité sPa.4.11=η à 24°C. Les particules sont des sphères 

monodisperses de polystyrène de taille nm180=Φ . Les 1)(2 −τg  sont calculés au repos et en 
écoulement avec et sans correction du drift. ROI de taille de 33×32 pixels proche du rotor. 

 

Cette Figure 4-30 montre un résultat très différent selon que le matériau soit au repos ou en 

écoulement. La correction du 1)(2 −τg  des effets du drift lié au cisaillement appliqué ne 

permet pas de retrouver la courbe obtenue au repos. Ce résultat a priori surprenant s’explique 
par la définition même d’un cisaillement qui est la combinaison d’une rotation solide et d’un 
étirement. L’algorithme de calcul utilisé ne peut corriger que les déplacements solides (la 
rotation dans notre cas). Par contre les déplacements relatifs entre particules liés à l’étirement 
ne peuvent être corrigés. Visuellement, on distingue, même à très faible taux de cisaillement 

( 101.0 −= sγ& ), que le mouvement des speckles s’accentue de manière très importante par 

rapport au repos (disparition et réapparition très rapide des speckles). 

Pour comprendre la contribution du cisaillement, on rappelle que dans notre système 
d’imagerie chaque speckle correspond à un petit volume diffusant contenant plusieurs 
particules. Lorsqu’un cisaillement est appliqué à l’échantillon, les positions relatives des 
particules dans ce volume changent de manière proportionnelle à la valeur de la déformation. 

1)(2 −τg  décroit significativement quand la différence typique de déplacement entre deux 

particules à l’intérieur de ce volume est telle que π2. ≈∆ qr
rr

. De cette dernière formule, on 
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peut calculer un temps de relaxation l
th
cis γτ &043.0=  (voir l’annexe de article pour plus de 

détails) inversement proportionnel au taux de cisaillement appliqué. 

On commence donc par analyser la dépendance entre le 1)(2 −τg  et le taux de cisaillement 

(Figure 4-31). 

 

 

Figure 4-31. Fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg  corrigée pour différent taux de 
cisaillement dans le cas d’une solution brownienne de viscosité sPa.4.11=η à 24°C. Les 
particules sont des sphères monodisperses de polystyrène de taille nm180=Φ . a) les données 
brutes. b) les mêmes données normalisées par le taux de cisaillement. ROI de taille de 33×32 
pixels au milieu de l’entrefer. 

a) 

b) 
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Dans la Figure 4-31(a) qui représente la relation entre le 1)(2 −τg  et le taux de cisaillement, 

on observe, comme attendu, que le 1)(2 −τg  est dépendant du taux de cisaillement. Sa 

décroissance est exponentielle. Elle est d’autant plus rapide que le cisaillement est important. 

De plus, la Figure 4-31(b), montre que les données collectées à différents taux de cisaillement 
coïncident lorsque le temps est normalisé par le taux de cisaillement appliqué. En plus, 

1)(2 −τg  décroit significativement pour lcis γτ &04.0exp = , en excellent accord avec 

l
th
cis γτ &043.0= . Ce résultat confirme nos analyses et montre que pour le fluide utilisé, la 

contribution due au mouvement brownien est négligeable devant celle due au cisaillement. En 
effet, la Figure 4-30 montre que le temps de décroissance dû au mouvement brownien est de 
l’ordre de 5 s, nettement plus grand que le plus petit temps de décroissance dû au cisaillement, 
qui est de l’ordre de 1s (cf. Figure 4-31(a)). 

Il reste finalement à analyser la dépendance du 1)(2 −τg  en fonction de la position dans 

l’entrefer, ce qui est fait pour 3 positions dans l’entrefer, au voisinage du rotor, au milieu de 
l’entrefer et au voisinage du stator (insert de la Figure 4-32). 

 

Figure 4-32. Fonction d’autocorrélation d’intensité 1)(2 −τg  corrigée pour différents taux de 
cisaillement dans le cas d’une solution brownienne de viscosité sPa.4.11=η à 24°C. Les 
particules sont des sphères mono-disperses de polystyrène de taille nm180=Φ . Différents 
ROI sont analysés : (bleu : au voisinage du rotor, rouge : au milieu de l’entrefer, vert : au 
voisinage du stator) Principal : normalisation par le taux de cisaillement local. Encart : 
normalisation par le taux de cisaillement appliqué par le rhéomètre. 
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On observe sur cet insert que les courbes sont très imparfaitement superposées si l’on utilise 
le taux de cisaillement moyen appliqué par le rhéomètre. Par contre, si la normalisation est 
faite par le taux de cisaillement local (calculé par PIV) on obtient une excellente superposition 
des courbes en une seule courbe maitresse, confirmant notre analyse. Cette courbe maitresse 
peut être utilisée pour définir une limite supérieure du temps caractéristique mesurable des 
temps de relaxation additionnels du matériau. Un exemple de ces dynamiques sont les 
réarrangements plastiques dans les solides amorphes, un sujet d’une grande importance 
actuellement. En effet, pour un taux de cisaillement donné γ& , aucun mécanisme de relaxation 

avec un temps ( à une échelle de longueur q/1  sondée par l’expérience) plus petit que 

)/(24 lcis qLγπτ &≈  (voir l’annexe de l’article pour plus de détails) ne pourra accélérer la 

décroissance de 1)(2 −τg . Notre méthode devrait être particulièrement utile pour étudier les 

dynamiques microscopiques des matériaux à très faible taux de cisaillement, une expérience 
de fluage ou une expérience de fatigue sur un solide mou. 

 

4.5 Conclusions 
 

Le nouvel outil expérimental que j’ai développé permet une étude multi-échelle des 
matériaux sous cisaillement avec une excellente résolution spatio-temporelle. La réponse 
globale donnée par le rhéomètre est couplée à la réponse microscopique calculée sur les 
images de speckle. La résolution de notre expérience en déplacement est meilleure que le 
micromètre. Le champ de vitesse est calculé sur des temps inférieurs à 1s et avec une 
résolution spatiale d’environ 100 µm, caractéristiques qui pourraient permettre d’étudier des 
matériaux hétérogènes en régime transitoire. Enfin, grâce à l’algorithme de correction du drift, 
il devient surtout possible de sonder la dynamique microscopique d’un échantillon sous 
cisaillement, si ce cisaillement est suffisamment faible, donc en particulier les phénomènes de 
fluage sur les matériaux mous. 
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Abstract 

To investigate the interplay between microscopic dynamics and macroscopic rheology 
in soft matter, we couple a stress-controlled-rheometer equipped with a Couette cell to 
a light scattering setup in the imaging geometry, which allows us to measure both the 
deformation field and the microscopic dynamics. To validate our setup, we test two 
model systems. For an elastic solid sample, we recover the expected deformation field 
within 1 µm. For a pure viscous fluid seeded with tracer particles, we measure the 
velocity profile and the dynamics of the tracers, both during shear and at rest. The 
velocity profile is acquired over a gap of 5 mm with a temporal and spatial resolution 
of 1s and 100 µm, respectively. At rest, the tracer dynamics have the expected 
diffusive behavior. Under shear, the microscopic dynamics corrected for the average 
drift due to solid rotation scale with the local shear rate, demonstrating that our setup 
captures correctly the relative motion of the tracers due to the affine deformation. 

1 Introduction 
 

Many complex fluids and viscoelastic systems of industrial and biological relevance including gels, 
concentrated colloidal suspensions or emulsions, surfactant phases, composite materials, biogels, and 
biological fluids such as mucus are heterogeneous on length scales of the order of 1 µm – 100 µm. The 
impact of this heterogeneity on the macroscopic rheology is currently of great interest [1] [2] [3], both 
at a fundamental level and for industrial applications. Indeed, a complex fluid may be characterized by 
the existence of a relevant mesoscopic length scale in between the size of individual molecules and the 
size of the sample [4]. The existence of such microstructure can lead to a very rich mechanical 
behavior, as exemplified by the non-monotonic relation between an applied shear stress and the 
resulting shear deformation, e.g. in wormlike micelle solutions [5], lyotropic lamellar phases [6] or, 
quite generally, in yield stress fluids [1] [7]. 

To fully understand these behaviors, these materials should be probed not only at the macroscopic 
scale, as in conventional rheology, but also at the scale of their heterogeneity. During the last years, 
several non-destructive techniques have been introduced to investigate heterogeneous flows at small 
scale, such as: Particle Imaging Velocimetry PIV [8], laser doppler velocimetry LDV [9] and speckle-
based ultrasonic velocimetry methods [10] [11]. All these powerful techniques use micron-sized tracer 
beads that may perturb the sample structure. Nuclear Magnetic Resonance (NMR) [12] [13] is an 



 

 

alternative appealing, non-invasive method, but it requires the use of powerful magnets and thus 
remains costly and difficult to implement. 

Here, we probe the deformation field and the microscopic dynamics of a mechanically driven material 
using non-conventional, space-resolved dynamic light scattering. We work in the single scattering 
regime; accordingly, only minute amounts (volume concentration ~ 10-5) of tracer particles on the 
nanometric scale have to be added to the sample. In fact, adding tracers is not even strictly required, 
provided that the sample displays sufficient refractive-index fluctuations, as recently shown in a 
microscopy-based apparatus [14]. The setup couples a speckle imaging apparatus, described in detail 
below, to a MCR301 stress-controlled rheometer (Anton Paar) equipped with a transparent Couette 
cell. In brief, the sample is illuminated by a laser beam that crosses the Couette geometry 
perpendicularly to the rotation axis. The laser light is scattered by the tracer particles, thereby creating 
an interference pattern termed speckle image [15]. The optical layout is inspired by the imaging 
geometry proposed by Duri et al [16]: each portion of the speckle image corresponds to a well-defined 
zone of the illuminated sample. Accordingly, the motion of the sample, e.g. under shear, is reflected 
by a displacement of the speckle field that can be precisely measured. In addition to the drift motion, 
the speckles exhibit intensity fluctuations that are associated to the relative motion of the tracers, 
thereby providing valuable information on the microscopic dynamics of the sample. These intensity 
fluctuations are analyzed using the multispeckle variant of dynamic light scattering [17] [18] [19]. 
Dynamic light scattering probes the dynamics on a length scale of the order of the inverse scattering 

vector 2/sin4 1 θλπ −= nq , where n is the solvent refractive index, λ  is the in-vacuo laser wavelength 

and θ  is the scattering angle. 

The paper is organized as follows. In Section 2, we first introduce briefly the tested systems. We then 
describe the setup, we an emphasis on the choice of the optimum speckle size. Section 3 introduces the 
various algorithms for measuring the deformation field and the microscopic dynamics corrected for the 
contribution of the average drift. A test of the algorithm on synthetically generated speckle patterns is 
also shown here. Section 4 deals with a series of tests of the new apparatus, on a purely elastic solid 
and on a Newtonian fluid. For the former, the measured deformation field in the elastic regime is 
successfully compared to the expected one. For the latter, we show that the velocity field under shear 
and the microscopic dynamics of the tracer particles, both at rest and under shear, can be precisely 
measured by the new setup. Section 5 recapitulates the main results. 

2 Materials and Experimental setup 
 

2.1 Materials 
 

2.1.1 Elastic solid 
 

Cross-linked polydimethylsiloxane (PDMS, Sylgard 184) is prepared by mixing a cross linker 
containing spherical silica particles of 300 nm diameter (manufactured by EPREI) with the elastomer 
at a ratio of 10:1. The sample is then degassed in a vacuum chamber. Finally, the sample is cured in an 
oven at 60°C for a few hours. The cross-linked PDMS behaves mechanically as an elastic solid (See 
Rheological curves in the SI). 

 



 

 

2.1.2 Viscous fluid 
 

The Newtonian sample is a dispersion of a polystyrene microspheres (diameter Dh=180 nm, measured 
using a commercial Malvern dynamic light scattering (DLS) instrument) in a 58% weight fraction 
aqueous solution of EmkaroxHV45, a high viscosity polyalkylene glycol. The sample is purely 
Newtonian (Rheological curves in the SI) with viscosity sPa.4.11=η  at 24°C. The particle volume 

fraction is fixed at C=5×10-5 in order to be in the single scattering condition. 

2.2 Apparatus 
 

A sketch of the RheoSpeckle experimental setup is shown in Figure 33. A MCR301 stress controlled-
rheometer equipped with a transparent Couette plexiglass cell (internal radius Ri=15 mm, external 
radius Re=20 mm) is coupled with a speckle-imaging system. A linearly polarized (along the y axis), 

single-mode laser (MSLIII, CNI, China, nm532=λ ), is used to illuminate the sample in the plane 
defined by the velocity and velocity gradient directions. A laser sheet is produced using two lenses. 
The first ( mmf l 200'1 = ) focuses the laser in the observation plane. The second one (cylindrical lens, 

mmf l 4.25'2 −= ) is placed at 65 mm from the first lens, and produces a 5mm wide and 500 µm thick 

laser sheet. The coherent light is scattered by the tracer particles (or by the fluctuations of refractive 
index inherent to the sample). The light scattered at 90° is reflected by a non-polarizing mirror before 

being collected by a lens with focal length mmf l 150'
3 = . A diaphragm placed in the focal plane of the 

lens allows adjusting the speckle size as explained hereafter. The role of this lens is to form an image 
of the scattering volume onto the sensor of a CCD camera (acA640-100gm, Basler, Germany). The 

magnification value 5.0=G  is chosen so as to image the full gap onto the detector area (2.8×3.7 
mm2). The collected light is scattered at a scattering vector q ~22 µm, thus probing the microscopic 

dynamics of the sample on a length scale 1−q ~ 50 nm [20]. 

 

 

Figure 33. (Color online). Sketch of the experimental set-up (RheoSpeckle). a) Top view, b) Side view. 

a) 

b) 



 

 

2.3 Choice of the speckle size 
 

The diaphragm shown in Figure 33(b) allows the average size of the speckles S, to be adjusted. In this 

configuration, the size of the speckles is inversely proportional to the diaphragm aperture D  and 

depends on the wavelength λ , the magnification value G  and the distance between the diaphragm and 
the image plane d via [21] 
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4.2=  
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If the speckle size is significantly smaller than the pixel size, the speckle contrast decreases as 
the square root of the number of coherence regions inside the measurement area [22]. A low contrast 
makes the analysis of the speckle images difficult. On the other hand, however, the number of 
collected speckles should be maximized, in order to achieve the best averaging. This is particularly 
important since the image will be divided in smaller portions to be independently processed in order to 
gain insight on the local properties of the sample. It is therefore important to adjust the speckle size in 
order to strike the best compromise between a good contrast and a large number of collected speckles.  

To investigate this issue, we measure the speckle size of frozen speckle patterns produced by 
the seeded PDMS. A series of speckles images scattered by a volume of 5×5×0.5 mm3 are taken for a 
series of diaphragm apertures, ranging from 2 to 6 mm. We quantify the speckle size by calculating the 

spatial autocorrelation function [ ] ),(, lkIIcorr  of the images taken with different diaphragm apertures, 

where 
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Here, 
cr

I
,

 is the intensity at a time t  of the pixel at row r  and column c  and k  and l  are spatial 

shifts expressed in number of rows and columns, respectively. We fit the autocorrelation function with 
a Gaussian curve characterized by the full width S at half height. The contrast of the speckle pattern 

corresponds to the value of [ ] )0,0(, == yxIIcorr  and the noise level is the standard deviation of the 

base line of [ ]IIcorr ,  (see inset of Figure 34(a)). 



 

 

Figure 34(a), shows the speckle size S plotted as a function of diaphragm aperture D , 
showing good agreement between theory (Eq.(1)) and experiments. Figure 34(b) shows the contrast 
and noise levels as a function of the speckle size. The contrast increases with speckle size and a 
maximum is reached for a speckle size of 4.5 pixels. However, the noise level is smallest when the 
speckle size is between 2 and 3 pixels. Hence, we choose as the optimum value of the speckle size 3 
pixels, which gives us a good compromise between the contrast (>0.5) and the noise level (<10-2). This 
value of S is consistent with the one found by Viasnoff et al [23] for a multispeckle apparatus for 
Diffusing Wave Spectroscopy (highly turbid samples) in the far-field transmission geometry. 

 

 

Figure 34. (Color online). a) Measured speckle size as a function of the diaphragm diameter D  (squares) and theoretical 
prediction (line, Theoretical curve from Eq (1). The speckle size is defined as the full width at half height of a Gaussian fit to 
the intensity spatial autocorrelation function. Inset: 3D Spatial intensity autocorrelation function for mmD 3=  as a function 
of the spatial shift in number of pixels along x  and y . b) Contrast (left axis) and noise level (right axis) as a function of the 

speckle size. 

3 Space-resolved dynamic light scattering 
 

To probe the microscopic dynamics of materials, we use the space- and time-resolved correlation 
method of [24] and [15]. The space and time-resolved intensity correlation is defined as follow: 
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(5) 

 

In the above equation Ip is the scattered intensity of the p -th pixel of a region of interest (ROI) 

centered around the position r, and the averages are taken over all pixels of the ROI. A ROI 
corresponds to a small volume in the Couette gap, typically of size 0.2 × 0.2 × 0.5 mm3. The average 
dynamics is quantified by calculating the usual DLS intensity correlation function, expressed in terms 

of ),( τtcI by: 

 

a) b) 



 

 

tI tcg ),(1)(2 ττ =−  (6) 

One must be cautious in applying Eqs (5) and (6) to a sheared sample. When a sample is sheared in the 
gap of the Couette geometry, it is submitted to a deformation field which is the sum of a solid rotation 
and of a stretching. Locally, the solid rotation results in a drift of the sample. As a consequence, the 
speckle pattern corresponding to a ROI will be progressively shifted. Additionally, as the ROI is 
stretched, the scatterers are displaced relatively to each other, which results in intensity fluctuations on 
top of the speckle drift motion. This relative motion cannot be directly obtained by applying Equations 
5 and 6, because these correlation functions are sensitive also to the speckle drift, not only to the 
intensity fluctuations resulting from the relative motion of the scatterers. To measure both the local 
drift and the microscopic dynamics, we use the method introduced in Ref. [25]. First, the drift is 
reconstructed from the position of the peak of the spatial crosscorrelation between two images taken at 
time t and t+�, as in conventional particle imaging velocimetry (PIV) [26] [27]. Then, to correct for 

the contribution of drift, we calculate for each ROI ),( τtcI  and 1)(2 −τg  in a reference frame that is 

co-moving at the same drift velocity as that of the ROI. As shown in [25], such drift-corrected 
correlation function may be conveniently calculated by applying the following formula: 
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Here, I  is the matrix of intensity values at time t , J  is the corresponding intensity matrix at time 

τ+t , k  and l  are spatial shifts expressed in number of rows and columns, ∑−=
cr

crINI
,

,
1  and 

similarly for J , h is a truncated windowed sinc function with an even number M  of elements for 

evaluating the kernel h, xjx x δ+=∆  and yiy x δ+=∆  are the displacement between the two images I  

and J  in the x  and y  direction, respectively, with )( xfloorj x ∆=  and )( yfloori y ∆= , where 

)(xfloor designates the smallest integer x≤ . 

To test the efficiency of the solid drift correction method and to evaluate the best choice of 
M , we numerically apply successive homogeneous displacements(i.e. solid drifts) of 1 pixel into each 
direction to a real speckle image generated by the cross-linked PDMS at rest. 

Figure 35 shows the resulting intensity correlation function as a function of the imposed 
displacement, using Eq (6) (raw data) or Eq (7) (drift-corrected data). The correlation function 
computed from the uncorrected data decreases rapidly to zero while the corrected one remains 
constant for all imposed displacements. These data demonstrate that the drift correction eliminates the 
contribution due to the solid body motion, thus allowing the microscopic relative motion to be 
correctly measured. 

 



 

 

 

Figure 35. (Color online) Intensity correlation functions as a function of the imposed displacement for a time series of 
speckle images undergoing a rigid shift. The (numerically) applied displacement is 1pixel along x  and 1 pixel along y  per 

frame. The red triangles have been obtained using the drift-corrected formula, Eq (7), while the blue squares correspond to 
the usual formulas, Eqs. (5) and (6). The size of the ROI is 30×30 pixel2 and 2=M . 

 

An important point in the calculation of the corrected correlation function is the value of the 
factor M which corresponds to the number of terms of the kernel function. We now show that this 
factor controls the accuracy of the correction scheme for subpixel displacements. We apply to the 
initial speckle image a series of consecutive displacements of 0.5 pixel along the x  direction and of 
0.5 pixel along the y  direction, using a bilinear interpolation function available in Matlab (i.e. the 

function calculates the new pixel value as the weighted average of intensity of the four nearest pixels). 

Figure 36 shows the corrected intensity correlation function as a function of the displacement 
for ROIs of size 30×30 pixel2. The correlation function clearly oscillates: for half-integer 
displacements the correlation is lower than expected, while for integer displacements the correlation is 
identical to the auto-correlation of the initial image. As the factor M is increased, the spurious loss of 
correlation due to sub-pixel shift is reduced. Note however that a large value of M will lead to an 
unacceptable increase in computation time. As shown in Figure 36, M=8 to 10 appears to be a good 
compromise. In the following, we systematically use M =10. 



 

 

 

Figure 36. (Color online). Drift-corrected intensity correlation 1),(2 −∆∆ yxg  as a function of applied displacement, for 

different values ofM . The applied displacement is 0.5 pixel along the x  direction and 0.5 pixel along the y  direction per 

frame. The size of ROI is 30×30 pixel2 and speckle size is 7.2=S  pixels. 

4 Experimental tests 
 

In this section, we test our setup on two limiting cases: an elastic solid and a Newtonian liquid. For the 
former, we first check the consistency between an imposed macroscopic displacement and the 
displacement calculated from the speckle pattern. We then apply a constant shear strain, against which 
we compare the strain profile across the Couette gap calculated from the local drift of the speckle 
pattern. Finally, we apply a time-varying sinusoidal shear strain and check whether the measured 
sample response is consistent with linear elasticity. For the Newtonian liquid, we verify that the 
velocity profile extracted from the drift of the speckle pattern agrees with that inferred from the 
applied shear rate. Additionally, we investigate the (drift-corrected) intensity correlation functions 
probing the microscopic dynamics of the tracer particles, both at rest and under shear, confirming 
quantitatively the Newtonian character of the fluid. 

 

4.1 Elastic solid 
 

In order to evaluate the resolution, accuracy, and repeatability of our setup, we first evaluate its 
performance on an elastic solid. We use the reticulated PDMS seeded with 300 nm diameter Silica 
particles which produces a frozen speckle pattern. The particle’s concentration is sufficiently small to 
neglect multiple scattering. By analyzing the speckle images using a Particle Image Velocimetry [26] 
[27] software (PIVlab) [28], we first measure the displacement field when the sample is uniformly 
displaced using a translational optical stage. We then measure the displacement field in response to a 
sinusoidal shear strain. 

 

 



 

 

4.1.1 Homogeneous displacement 
 

Figure 37 (a) shows the micro-displacement map of different ROIs obtained for an applied 
displacement of 20 µm using a manual micrometric translation stage in place of the Couette cell 
geometry. The colors indicate the magnitude of displacement, ranging from blue (10 µm) to red (30 
µm). As expected, the measured displacement is uniform throughout the scattering volume with an 
excellent homogeneity. The recorded average displacement is 19.87 µm, in excellent agreement with 
the applied displacement (20 µm). Figure 37(b) displays the Probability Density Function of the shifts 
for all ROIs. The continuous red line is a Gaussian fit with a variance of 0.13 µm2, i.e. standard 
deviation of 0.36 µm, indicative of the accuracy of our setup in measuring a rigid displacement. 

 

 

Figure 37. (Color online). a) micro-displacement map measured between two pairs of speckle images generated by a sample 
of PDMS. The first image is taken at rest and the second one after physically translating the sample by 20 µm. b) PDF 
(Probability Density Function) of the displacements in the y direction, obtained from the data for all ROIs. 

 

4.1.2 Step shear strain 
 

We now evaluate the performance of our setup in the case of a simple shear applied to an elastic solid. 
For that, a shear strain is applied to a PDMS sample filling the Couette geometry. We take a first 
speckle image of the gap at rest and then a second one after applying a shear strain %3.0=γ . The 

PIVlab software is used to measure the displacement field in the Couette cell gap.  

Figure 38 shows the displacement )(rdθ  computed from the analysis of the speckle images. The 

red line is the theoretical shear strain profile: 
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where iR  is the radius of the inner cylinder, eR  that of the outer one and θ  is the deflection angle 

applied by the rheometer. 

Figure 38 shows a good agreement between the experimental and theoretical profiles (Eq (8)). 
Moreover, the value of the displacement approaches zero in the vicinity of the stator, confirming that 
the PDMS sticks well to the wall and does not present any slip. The inset shows that the radial 
component of displacement is close to zero ( 0)( ≈rdr ), as expected. 

 

Figure 38. (Color online). Tangential displacement profile )(rdθ  measured between two pairs of speckle images generated 

by a sample of PDMS. The first image is taken at rest, the second one after applying a shear strain %3.0=γ . Inset: radial 

displacement profile )(rdr  vs r. 

 

4.1.3 Oscillatory shear strain 
 

The linear regime of an elastic material corresponds to the absence of evolution of its microscopic 
structure, besides the trivial affine deformation field. As a consequence, the speckle field should come 
back to its original pattern if a shear strain is applied and then removed. To verify that, a small 
oscillatory shear strain ( 05.0=γ , Hzf 4.0= ) is applied, while recording speckle images at 20 

frames/s during 90 seconds. 

Figure 39 (a) shows the intensity autocorrelation function with no drift correction (Eq (6)), 
calculated for different ROIs from a time series of speckle images taken while the sample undergoes 

oscillatory shear strain. For all ROIs, 1)(2 −τg  exhibits oscillations that are perfectly synchronous 

with the imposed deformation, and recovers its initial value at the beginning of each period. This 
demonstrates that the sample recovers its microscopic structure, indicative of a fully linear material 

response at the microscopic scale. The amplitude of the oscillations of 1)(2 −τg  is maximal for the 

ROIs close to the rotor: this is related to the strain-induced relative motion of the scatterers that will be 

investigated in detail in subsection 4.2.2.2. For the ROIs close to the stator, the values of 1)(2 −τg  are 

almost constant, showing small oscillations that are the result of the scatterers average motion in the 
finite-sized ROI, whose width is 50 pixels. 



 

 

 

 

 

Figure 39. (Color online). a) Intensity correlation function 1)(2 −τg  calculated from speckle images generated by an elastic 

solid (PDMS) under oscillatory strain ( %05.0=γ , Hzf 4.0= ) in the linear domain. The different curves are measured at 

various locations in the gap, as shown in b). The ROI size is 50×150 pixel. 

 

4.2 Newtonian fluid 
 

To complete the experimental setup validation, we fill the Couette geometry with a Newtonian fluid 
seeded with small amounts of polystyrene Brownian particles (see subsection 2.1.2 for more details). 

We first determine the particle’s diameter by measuring 1)(2 −τg  at rest. We then shear the 

suspension by applying a constant shear rate while recording speckle images. For the sequence of 
images acquired under constant shear, we use the PIVlab software to calculate the velocity profile in 
the gap. We then calculate the drift-corrected intensity correlation function, using Eq (7). 

 

4.2.1 Microscopic dynamics at rest 
 

Figure 40 shows the intensity correlation function, corrected for the dark noise and the non-uniform 

illumination as discussed in [29], for the Newtonian suspension at rest. The decay of 1)(2 −τg  follows 

a single exponential, as expected for nearly monodisperse Brownian particles. The continuous red line 
is an exponential fit yielding a hydrodynamic diameter nmDh 184= , which is in a very good 

agreement with nmDh 180=  as quoted by the manufacturer. The quality of the fit can be better 

appreciated in the inset of the Figure 40 where 1)(2 −τg  is plotted in a semilogarithmic graph: the 

a) 

b) 



 

 

correlation function follows a straight line over more than 3 decades. Deviations from this behavior at 

large � are due to the instantaneous noise of the camera [29] whose contribution to 1)(2 −τg  has a 

magnitude of about 10-4. 

 

Figure 40. (Color online). Intensity correlation function as a function of time delay τ  for Brownian particles (polystyrene 
nanospheres with hydrodynamic diameter nmDh 180= ) suspended in a Newtonian fluid (aqueous solution of Emkarox of 

viscosity sPa.4.11=η  at 24°C). Data are averaged over 10000=N  pixels and over sT 200exp = . 

 

4.2.2 Steady shear flow  

4.2.2.1 Velocity profiles 
 

Several constant shear rates were imposed to the fluid while recording speckle images with a 
frequency proportional to the applied shear rate. The inset of Figure 41 shows the velocity profiles in the 
gap of the Couette geometry for those shear rates. Velocity values obtained by PIV were averaged 
over 1s. The velocity in the gap is expected to be [30]: 
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(9) 

where Ω  is the angular velocity imposed by the rheometer. 

Figure 41 is a non-dimensional representation of the velocity in the gap, showing a very good 
agreement between experimental data and theory (Eq (9)). Further, the velocity is close to zero in the 
vicinity of the outer cylinder (r=20mm) showing the absence of slip at the wall. Finally, a significant 
deviation from linearity is observed, showing that the shear rate is not constant in the gap, as indicated 
by Eq (9). 

 



 

 

 

Figure 41. (Color online). Dimensionless shear velocity 0/ vvθ  vs dimensionless radial coordinate )/()( iei RRRr −− . 

Inset: Velocity profiles as a function of the radial coordinate in the gap of a Couette cell, for different shear rates. The 
velocity is averaged over a time of 1s. Same sample as in figure. 8. Black dot dashed line: theory (Eq (9)), purple dotted line: 
linear velocity profile for comparison. 

 

4.2.2.2 Microscopic dynamics under shear 
 

Since shear is a combination of solid rotation and stretching, we expect the intensity correlation 
function to contain contributions from both the rigid drift and the relative motion due to the 
deformation associated with stretching. For the sake of comparison, we thus compute both the 

standard 1)(2 −τg  (Eq (6)) and the drift-correct correlation function (Eq (7)) using the velocity field 

extracted from the PIV analysis. 

Figure 42 shows the intensity correlation function for the fluid at rest and sheared at 11.0 −= sγ& , 

with and without the drift correction. Under shear, the characteristic decay time decreases by two 
decades for the uncorrected data and by one decade for the corrected ones. We emphasize that even 

after correction, 1)(2 −τg  under shear does not superimpose on the curve for the sample at rest. This is 

due to the different origin of the microscopic dynamics (relative motion) in the two cases: at rest, the 
dynamics are due to Brownian motion, while under shear the relative displacement due to the 
deformation field adds up to the Brownian motion. 

 



 

 

 

Figure 42. (Color online). Intensity correlation function 1)(2 −τg  as a function of the time delay τ  for the same suspension 

of Brownian particles in a Newtonian fluid as in figure. 9. 1)(2 −τg  is measured at rest and under a constant shear rate 

11.0 −= sγ& , with or without drift correction as indicated by the labels. The data are for a ROI located at r=17.5mm. 

 

To understand the contribution of the deformation, we recall that in our imaging geometry 
each speckle corresponds to a small sample volume comprising many particles. When the sample is 
strained, the relative positions of the particles within this volume change proportionally to the strain 
value. Therefore, 1)(2 −τg  decays significantly when the typical difference of displacement between 

two particles within this volume is such that π2. ≈∆ qr
rr

 [20]. From this formula, we can calculate an 

estimate of the relaxation time 1043.0 −≈ l
th
shear

γτ & (see Appendix for the calculation’s details). 

Importantly, the relaxation time is expected to be inversely proportional to the applied shear rate. 

As we can see in the inset of the Figure 43, for a given ROI 1)(2 −τg  is indeed strongly 

dependent on the applied shear rate. Moreover, the correlation function decays significantly for 
1exp 04.0 −≈ lshear γτ & , in excellent agreement with our estimate 1043.0 −≈ l

th
shear γτ & . We note that the scaling 

of 1)(2 −τg  when plotted vs τγ&  implies that, in the present case, the contribution of Brownian motion 

is negligible with respect to that due to the affine deformation. Indeed, Figure 42 shows that the decay 
time due to Brownian motion alone is of the order of 10 s, much larger than the longest decay time due 
to shear, which is on the order of 1 s (see inset of Figure 43). 

 



 

 

 

Figure 43. (Color online). Drift-corrected intensity correlation function 1)(2 −τg  vs the normalized delay γτ & , for the same 

suspension of Brownian particles as in figures. 9 and 10. The correlation functions are measured for three values of the shear 

rate: 105.0 −= sγ& , 11.0 −= sγ& , and 12.0 −= sγ& , for a ROI of 32×32 pixel2 located at r=17.5mm. Inset: Same data plotted 

as a function of the time delay τ . 

 

Finally, we check in Figure 44 that the above scaling is valid throughout the whole gap of the Couette 
cell, by measuring the drift-corrected 1)(2 −τg  for 3 different ROIs of 32 x 32 pixel2, near the rotor 
(r=15.7mm), in the middle of the gap (r=17.5mm), and near the stator (r=19.3 mm), respectively. The 
inset of Figure 44 shows that when using the average applied shear rate, the rescaling is poor. Using the 
local shear rate measured by PIV, we find again a remarkable scaling onto a single master curve, 
confirming the analysis detailed above. This master curve can then be used to set an upper limit on the 
measurable characteristic time of additional material relaxations, that may add up to the relative 
motion due to affine deformation. An example of such dynamics is plastic rearrangements in 
amorphous solids, a topic of great current interest. Indeed, for a given shear rate γ& , any relaxation 
mechanism with a time scale (at the length scale q/1  probed by the setup) shorter than 

)/(24 lshear qLγπτ &≈  (see Appendix) will measurably accelerate the decay of 1)(2 −τg . The 
RheoSpeckle apparatus will therefore be particularly well suited to investigate the microscopic 
dynamics at very low shear e.g. during the slow creep of soft matter systems. 

 



 

 

 

Figure 44. (Color online). Intensity correlation function 1)(2 −τg  as a function of the delay τ  normalized by the value of 

local shear rate lγ&  for a suspension of Brownian particles. The 1)(2 −τg  functions are measured for three values of  the 

shear rate 105.0 −= sγ& (squares), 11.0 −= sγ& (circles) and 12.0 −= sγ& (pluses), in 3 different ROIs of the gap: blue symbols, 

near the rotor (r=15.7mm); red symbols, in the middle of the gap (r=17.5mm); green symbols, near the stator (r=19.3mm). 
Inset: same data, with τ  normalized by the average shear rate γ& . 

5 Conclusions 
 

We have presented a new setup that couples conventional rheometry to space and time-resolved light 
scattering. The novel features of our setup are its ability to measure simultaneously the macroscopic 
rheological behavior, the local velocity, and the local microscopic dynamics of the material. The setup 
has been successfully tested using two ideal materials: an elastic solid and a Newtonian fluid. For the 
elastic solid sample, rigid translations are measured with an accuracy better than 1 µm. Moreover, the 
rheological linear regime is found to also apply at the microscopic level, in that the initial microscopic 
configuration of the sample is perfectly recovered when the applied shear stress is removed. 

The local flow of a Newtonian fluid has been measured over the full width of the gap (5 mm), with 
a temporal resolution of 1s and a spatial resolution, given by the ROI size, of 100 µm. When the fluid 
is at rest, the microscopic dynamics of tracer particles is found to be quantitatively consistent with 
Brownian diffusion. Under shear, the decay of the correlation function is dominated by the 
contribution due to stretching; accordingly, the decay rate of the correlation function is found to be 
proportional to the applied shear rate. 

Our setup opens the field to a better understanding of the behavior of transparent complex fluids, 
in particular for glassy or jammed soft materials where slow dynamics are coupled to the effects of an 
external stress. 
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Appendix: decay rate resulting from an affine shear deformation 

 

We evaluate the term qr
rr

.∆  discussed in subsection 4.2.2.2 for a shear deformation at constant shear 

rate. We start by calculating r
r

∆ , the typical difference of displacement between two particles along 
the direction of q

r
. To estimate r

r
∆ , we rely on the fact that the rate of deformation Γ  can be 



 

 

decomposed into a symmetric tensor E  (stretch) and a skew-symmetric tensor Ω  (solid rotation) as 
follows [30]: 
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We recall that 1)(2 −τg  shown in figures 11 and 12 is corrected from the contribution of solid 

rotation, so that the decay of 1)(2 −τg  is the result of the relative displacement due to the stretch 

tensor E  only. 

Now, let’s consider two particles belonging to a scattering volume V of typical size L that contributes 

to a given speckle. When applying a shear at a rateγ&  during a time th
shearτ , the scattering volume is 

deformed by LEth
shear

r
⋅τ , where L

r
 is the characteristic vector of V. Since the displacement field has no 

z component, the relative displacement r
r

∆  is: 
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As the experimental scattering angle is °= 90θ , the scattering vector has components only along the 

directions of the incident (x) and scattered (z) light, with 2qqq zx == . It follows that: 
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Finally, the correlation function relaxes significantly for π2.. ≈∆=∆ xx qrqr
rr

. From Eq (A5), one has: 

)/(24 qLth
shearl πτγ ≈&  (A6) 

 

Using, 122 −= µmq  and L= speckle size=19.04 µm, the speckle size in our imaging geometry, we find 

043.0≈th
shearlτγ& , the result quoted in subsection4.2.2.2. 
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Chapitre 5 

5 Dynamiques microscopiques des micelles vermiformes sous 
cisaillement 
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5.1 Introduction 
 

Dans cette partie, on utilise notre méthode sur un système dont on sait que son 
comportement microscopique peut être complexe spatialement et temporellement lorsque il 
est cisaillé: les micelles géantes ou micelles allongées et flexibles. Ces systèmes lyotropes ont 
la possibilité de former des objets sphériques ou cylindriques selon la concentration de chacun 
des constituants. L’agrégation ou plutôt auto-assemblage des molécules de tensio-actifs 
permet de satisfaire l'ambivalence ou caractère amphiphile des molécules ayant la 
particularité d'avoir une tête hydrophile et une queue, composée d'une succession de liaisons 
carbonées, à caractère hydrophobe. 

Pour prouver le potentiel scientifique de notre méthode, j'ai choisi un système bien 
connu composé d’une solution concentrée de CPCl et de NaSal et de H2O à 0.5M NaCl. 
Après une présentation générale des systèmes auto-associatifs et des moyens d'étude utilisés 
pour les caractériser en statique et en écoulement, je présente le comportement d'un 
échantillon en rhéologie linéaire que je compare à la rhéologie linéaire obtenue par imagerie 
du speckle. La rhéologie non linéaire est ensuite étudiée au moyen d'un rhéomètre rotatif en 
géométrie plan-plan et Couette. Par le biais des images de speckles enregistrées au cours du 
temps il est possible d'extraire le champ de vitesses afin d'observer les bandes de cisaillement 
caractéristiques de ce système. Enfin, la relaxation des bandes de cisaillement est suivie au 
cours du temps au moyen de la fonction de corrélation d'intensité des images de speckle 
résolue spatialement et temporellement. 

 

5.2 Présentation générale des systèmes de micelles géantes 
 

5.2.1 Physico chimie des micelles géantes 
 

Les micelles géantes sont formées spontanément à température ambiante au moyen des 
agents tensioactifs cationiques, anioniques ou zwitterionique. C’est le cas pour le bromure de 
cétyltriméthylammonium (CTAB) [1] [2] et pour le bromure de cétylpyridinium (CPBr) 
tensioactifs cationiques comportant 16 carbones formant la chaîne aliphatique. Comme 
reporté dans les travaux de [3] [4], à cause des liaisons électrostatiques, la transformation des 
agrégats d’une forme sphérique à cylindrique augmente lorsque la concentration en tensioactif 
est relativement importante. Cette croissance est souvent favorisée par des co-tensioactifs ou 
autres additifs de faible masse moléculaire : courtes chaînes d'alcool [5] [6] [7] [8] [9] [10], 
contre-ions [11] [12] [13] [14] [15] [16], tensioactifs et sels simples [17] [18] [19] [20] [21] 
[22] [23] [24] [25], etc. 

La Figure 5-1 montre l’évolution de la structure dans une solution micellaire en fonction de la 
concentration en tensioactif. 
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Figure 5-1. Schéma illustrant l’évolution de la structure d’une solution micellaire en fonction 
de la concentration en tensioactif [www1.ethz.ch/ilw/vt/research/projects/vivianel]. 

 

5.2.2 Flexibilité des micelles géantes  
 

5.2.2.1 Longueur de persistance des micelles géantes 
 

Le caractère persistant des chaînes micellaires est une caractéristique commune avec 
les solutions de polymères. Au-delà de cette longueur la micelle montre une flexibilité 
déterminant l'encombrement des conformations d'équilibre en solution. La Figure 5-2 

représente un segment de micelle cylindrique uniformément courbée. Le vecteur )(su  est 
tangent à l'axe micellaire et s  désigne la longueur curviligne. L'énergie libre de flexion par 

unité de s  est proportionnelle au produit  
2Cκ , où κ  est le module de flexion de la chaîne.et 

C  sa courbure. Pour les agents tensio-actifs, Ben-Shaul et al [26] ont montré que cette 
énergie libre est d’origine moléculaire. Les contributions provenant des répulsions entre les 
têtes, l'énergie interfaciale eau-hydrocarbure et les conformations des chaînes aliphatiques 
dans le cœur doivent être prises en compte dans le calcul de κ . 
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Figure 5-2. Représentation schématique d’un segment d’une micelle géante. La fonction de 
corrélation angulaire des vecteurs )(su  tangent à l'axe micellaire est utilisée pour définir la 
longueur de persistance b  de l'agrégat de polymère (eq 5-1). Pour les micelles géantes, b  est 
de l’ordre de 400 Å pour un diamètre de l’ordre de 50 Å. 

 

D'un point de vue géométrique, la longueur de persistance, notée b  mesure la longueur de 
décroissance de la corrélation angulaire le long de l'axe micellaire et peut être définie par 
l'égalité : 

bsesuou /)().( −><  5-1 

 

Où <> indique la moyenne de la distribution d'orientation des segments micellaires. D'un 

point de vue thermodynamique, b est associé au module de flexion par la relation Tkb b/κ= . 

b  est la longueur sur laquelle les fluctuations thermiques sont en mesure d'annuler la 
cohérence d'orientation de la chaîne. La première détermination expérimentale de la longueur 
de persistance dans les solutions micellaires a été réalisée en 1980 par Porte et ses 
collaborateurs [27] [28], combinant la diffusion dynamique de la lumière. b  a été estimé de 
l'ordre de 200 Å [29] [30] [31]. Il a été reconnu depuis que des micelles cylindriques 
allongées de tensioactifs doivent être décrites comme des chaînes semi-flexibles. 

 

5.2.3 Diagramme de phase  
 

A une concentration élevée en tensioactif, la longueur moyenne du contour des 
micelles géantes peut être de l'ordre de quelques microns c’est à dire beaucoup plus grande 

que la longueur de persistance b , soit cRbL >>>> . Semenov et Kokhlov ont montré que 

pour les chaînes semi-flexibles et lors de l'augmentation de la fraction volumique, l’existence 
d’une transition de phase du premier ordre [32] [33] : isotrope nématique. Basé sur l'approche 
développée pour les chaînes rigides [34], et en supposant que les seules interactions entre les 
chaînes sont stériques, les valeurs des limites de phase entre les états désordonnés et ordonnés 
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, ainsi que le paramètre d'ordre de la phase nématique ont été prédites avec succès. Pour 

NIcc −< , les solutions sont isotropes. Pour Ncc >  les solutions sont nématiques et pour 

NNI ccc <<−  les solutions sont biphasiques : isotrope et nématique. Pour des chaînes semi-

flexibles, Semenov et Khokhlov ont trouvé: 

b

R
c c

NI 48.10=− , 
b

R
c c

N 39.11=  et 09.01=−=
− NI

N

c

c
W  

5-2 

 

Le résultat remarquable dans les équations [5-2] montre que les limites de phases ne 
dépendent que du rapport entre le rayon et la longueur de persistance. Pour les tiges 
indépendantes, le même type d'équations a été obtenu, la longueur de persistance étant 
remplacée par la longueur moyenne des tiges. Les pré-facteurs sont également différents de 
ceux donnés dans les équations [5-2] [32] [33] [34]. 

Sur un plan expérimental, les phases nématiques des micelles géantes ont été trouvées 
systématiquement à des concentrations élevées d'agents tensioactifs, entre 20 et 50% en poids 
[5] [35] [7] [8] [36] [16] [37] [38]. Des exemples de diagrammes de phase récemment 
rapportés dans la littérature sont représentés sur la Figure 5-3.(a),(b),(c). Trois systèmes 
ternaires sont présentés, le chlorure-hexanol-eau cétylpyridinium (à 0,2 M de NaCl) [36] [39] 
[40]. Cétylpyridinium chlorure de sodium salicylate-eau (à 0,5 M de NaCl) [41] et le dodécyl 
sulfate de sodium-décanol dans l'eau [42] [8] [38]. Dans la Figure 5-3.(d), le système binaire 
de cétyltriméthylammonium bromure eau est montré. Les phases sont affichées dans un 
diagramme température-concentration [2] [43] [44]. On note pour le CPCl/NaSal que la 
présence de deux "îles" nématiques, l’une à une concentration en salicylate d'environ 5% en 
poids et l'autre à une concentration d'environ 20% en poids. Les quatre systèmes montrent 
qu'à rapport constant co-tensioactif/tensioactif, il y a la même séquence de phases 
thermodynamiquement stables: isotrope, nématique et hexagonal. Pour les quatre systèmes, 

les limites de phases NIc −  et Nc  varient entre 20 et 45% en poids. Comparé avec les valeurs 

théoriques prédites pour les chaînes semi-flexibles avec un rayon de 20 Å et une longueur de 

persistance de 400 Å l’équation [5-2] donne des valeurs pour le NIc −  et Nc  d’environ 50% en 

poids. Les écarts observés pour le SDS-Dec et le CTAB sont plus grands et pourraient être 
dus à des interactions électrostatiques supplémentaires qui sont en fait écrantées sur les autres 
systèmes par l’ajout de NaSal. 
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Figure 5-3. Diagramme de phase de quatre système de micelles géantes. a) le chlorure de 
cétylpyridinium, hexanol et l'eau (0,2 M de NaCl)[40]. b) Le chlorure de cétylpyridinium, 
salicylate de sodium et eau (0,5 M de NaCl) [41]. c) dodécylsulfate de sodium, décanol et eau 
[42] [8] [38], d) bromure de cétyltriméthylammonium et eau [2] [45]. Pour les diagrammes 
(a), (b) et (c), la concentration de l’agent co-tensioactif est en ordonnée. Pour le diagramme 
(d), c’est la température. La limite entre les phases nématiques et hexagonales en CTAB-H2O 
n’est pas connue. Selon Fontell et al., la transition se produit à %26=c en poids à 
température ambiante (T = 25 ° C) [2]. A ratio fixe de co-surfactant/tensioactifs ou à 
température fixe, des séquences similaires de phases sont observées avec des concentrations 
croissantes: isotrope (enchevêtré), nématique (N) et hexagonale (H). ND désigne une 
nématique discotique et Lα une phase lamellaire. 

 

5.2.4 Rhéologie linéaire des micelles géantes 
 

Depuis les années 1950, plusieurs auteurs ont noté que les solutions de tensioactif 
peuvent être fortement viscoélastiques. Gravsholt et coworkers [46] [47] ont suggéré que la 
viscoélasticité des solutions de micelles géantes à le même origine physique que les solutions 
de polymère et les produits fondus (melts en Anglais), à savoir l’enchevêtrement et la 
reptation [48]. L'image proposée dans la fin des années 1970 était alors celle d'un réseau de 
micelles en forme de tiges enchevêtrées. 
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5.2.4.1 Comportement de Maxwell 
 

Une étape importante dans la description de la dynamique micellaire a été faite par les 
premières mesures quantitatives de la réponse mécanique linéaire de ces solutions. Les 
premiers travaux en ce sens étaient ceux de Rehage, Hoffmann [11] [49], Shikata [50] [51] 
[52] [53], et Candau et al [54] [55] [56]. Rehage et Hoffmann ont utilisé la rhéologie pour 
démontrer que le résultat de la croissance micellaire est une augmentation de la viscosité du 
fluide. Göbel et Hilltrop [16] ont reconnu l’existence d’une corrélation entre une viscosité 
élevée du régime semi-dilué, indiquant la formation de micelles très longues et la présence 
d'une phase nématique. 

Le résultat le plus fascinant que Rehage, Hoffmann, Shikata, Candau et leurs collaborateurs 
ont découvert de façon quantitative est que la viscoélasticité de ces solutions de tensioactifs 
est caractérisée par une réponse mono-exponentielle du module élastique instantané. D’après 
Cates et al [57], le module élastique instantané )(tG  s’écrit sous la forme suivante : 

rteGtG τ/
0)( −=  5-3 

 

avec 0G  le module élastique extrapolé à 0→t  (équivalent au module élastique lorsque la 

fréquence tend vers ∞  ∞G ) et rτ  le temps de relaxation. L’équation [5-3] décrit le 

comportement d'un fluide de Maxwell pour lequel la viscosité « statique » 0η  est le produit de 

rG τ0 . Dans l’espace des fréquences (espace de Fourier), le module élastique )(' ωG  et le 

module visqueux )(" ωG  s’écrivent en fonction de 0G  de la façon suivante : 
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5-4 

 

Sur un plan théorique, le défi était de rendre compte du temps de relaxation unique de la 
réponse mécanique. Cela a été fait par Cates et al dans les années 1980 avec le modèle 
cinétique reptation-scission/recombinaison [54] [58] [59] [60] [61] [62]. Le modèle cinétique 
reptation-scission/recombinaison est basé sur l'hypothèse que dans le régime viscoélastique 
linéaire, les micelles géantes forment un réseau enchevêtré analogue à celui des polymères. 
L'analogie structurelle entre micelles et polymères a été démontrée par des moyens de 
diffusion de la lumière statique et dynamique au cours de la même période [17] [18] [63] [20] 
[64] [65]. Cates a suggéré que la rupture et la recombinaison des chaînes couplées à la 
reptation [48], accélérait la relaxation globale de contrainte [58] [59]. En raison de cette 
dynamique de scission et recombinaison, les micelles géantes portent aussi le nom de 
polymères vivants. Un autre mécanisme de relaxation a aussi été exploré, c'est le processus de 
liaison entre bouts de micelles et dans le modèle de Cates [62]. Si la cinétique coupure 
recombinaison est plus rapide que le temps de reptation, le temps de relaxation s'écrit : 
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reptbreakr τττ ≈   5-5 

avec : breakτ  et reptτ  les temps caractéristiques de la scission/recombinaison et de reptation, 

respectivement. Dans les systèmes de micelles géantes, les temps de rupture typiques sont de 
l'ordre de la milliseconde [18]. Il a été montré que l’équation [ 5-5] est en accord qualitatif 
avec les données expérimentales [66]. Cependant, il a été difficile de déterminer breakτ  et reptτ   

 

5.2.5 Rhéologie non linéaire 
 

La rhéologie non linéaire de ces systèmes est caractérisée par un plateau ou un pseudo 
plateau de contrainte à partir d’une valeur critique du taux de cisaillement. L’existence d’une 
tel comportement a été rapportée pour la première fois pour le CPClO3 [37] et le CPCl-Hex 
[40] [67]. Le même comportement a été trouvé pour d’autres systèmes tensioactifs comme le 
CPCl-NaSal [44] [66], le CTAB [43] [45] [68], le CTAB-KBr [69] et le CTAT [70].Pour 
certains systèmes le plateau de contrainte perd son horizontalité et suit plutôt une loi de 

puissance αγσ &=  avec 3.01.0 à=α  [71]. La Figure 5-4 tiré du travail de Berret et al [71], 

montre que la pente du plateau de contrainte est dépendante de la concentration : plus la 
concentration est élevée, plus la pente est faible. 

Il semble encore à l'heure actuelle que les systèmes de micelles allongées et flexibles ne sont 
pas complètement compris malgré les nombreux travaux dont ils font l'objet comme le montre 
l'article de Fardin et Lerouge [72] 

 

Figure 5-4. Rhéo-gramme d’écoulement obtenu pour le système CPCL / NaSal à différentes 
concentrations.[71]. 
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5.2.6 Bandes de cisaillement dans les écoulements de micelles vermiformes 
 

La mesure rhéométrique permet d’avoir une réponse globale ou moyennée sur 
l'entrefer. Elle ne permet pas de comprendre l’origine du plateau de contrainte. Rapidement, 
des techniques physiques couplées permettant d'obtenir des informations locales ont été 
utilisées permettant de mettre en évidence l'apparition de bandes de cisaillement dans 
l'entrefer. Ces techniques sont divisées en deux familles : la première concerne les techniques 
d’investigation de la microstructure et la deuxième la caractérisation des champs locaux de 
déformation ou de vitesse. 

 

5.2.6.1 Structure 
 

5.2.6.2 Les outils optiques  
 

Plusieurs techniques optiques permettent d’investiguer la structure du matériau 
lorsqu’il forme des bandes de cisaillement : la biréfringence et les mesures de turbidité.  

 

5.2.6.2.1 Etude de la biréfringence 
 

Decruppe et al [45] [43] [73] [74] [75] sont les premiers à mettre en évidence 
l’existence d’écoulement hétérogène, bandes de cisaillement, qui explique le plateau de 
contrainte des systèmes de micelles géantes en utilisant une géométrie de Couette par une 
observation de biréfringence. La Figure 5-5 [76] montre que l’apparition du plateau de 
contrainte est accompagnée par la formation d’une bande fortement biréfringente. Cette bande 
qui se trouve au voisinage du rotor se propage dans l’entrefer en augmentant le taux de 
cisaillement appliqué jusqu’à ce que l’entrefer devienne biréfringent en totalité pour un taux 
de cisaillement correspondant à la zone de reprise de la contrainte. 

L’intensité de la biréfringence et l’angle d’extinction de la bande orientée ont été mesurés en 
fonction de la valeur du taux de cisaillement imposé. En supposant que la bande biréfringente 

correspond à la viscosité la moins importante du matériau, l’équation 21)1( γαγαγ &&& +−=  [77] 

a pu être testée sur plusieurs systèmes [78]. 

Cependant les mesures de biréfringence résolues en temps ont également révélé un certain 
nombre d'événements inattendus, telles que l'existence de sous-bandes, l'absence de lien entre 
la relaxation de la contrainte et la croissance de la bande biréfringente, et la présence de trois 
bandes de propriétés optiques différentes en géométrie de Couette [79] [80] [81] [82]. Une 
structure avec trois bandes et la présence de fluctuations temporelles ont été montrés par Lee 
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et Col [83]. Ces caractéristiques ont remis en question l'image simple de deux bandes de 
cisaillement séparées par une interface nette. 

 

Figure 5-5. Image de biréfringence d’une solution concentrée de CPCL(28% w/w)/Hex(3.9% 
w/w). (A) : régime Newtonien, (B) à (E) : augmentation du gradient de vitesse dans la région 
de plateau de contrainte. (F) gradient élevé dans la région de reprise de l’augmentation de la 
contrainte [76]. 

 

5.2.6.2.2 Turbidité et les mesures de diffusion de la lumière 
 

Les mesures de turbidité et de l'imagerie directe de la diffusion de la lumière ont été 
principalement utilisées pour étudier la transition rhéo-épaississante pour des solutions diluée 
de micelles géantes [84] [85]. Bien que ces techniques soient plus qualitatives, elles 
permettent de suivre l'accumulation de la structure induite par cisaillement [86] [87] [88] [89] 
[90]. De façon surprenante, des résultats de turbidité et de diffusion de la lumière couplés à 
des mesures de rhéométrie et biréfringence indiquent un écoulement rhéo-épaississant qui 
peut être inhomogène, non seulement dans la direction de la turbulence, mais également dans 
la direction du gradient de vitesse [91] [92]. 

Enfin, des expériences récentes d'imagerie de la diffusion de la lumière en géométrie de 
Couette ont montré la possibilité d'une interface ondulée entre les bandes de cisaillement dans 
un système de micelles géantes avec un gradient de bandes [93]. 

 

5.2.6.3 Les techniques de rayonnement 
 

Les techniques de diffusion sous cisaillement fournissent un outil très utile pour 
obtenir davantage de données quantitatives sur la structure des phases induites par le 
cisaillement. En fonction de l'échelle de longueur caractéristique de la microstructure et de la 
sensibilité au rayonnement, on peut utiliser, soit la diffusion de la lumière à petits angles 
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(SALS), la diffusion des neutrons à petits angles (SANS), ou bien la diffusion des rayons x à 
petits angles (SAXS). Le principal inconvénient de toutes ces techniques est qu'elles ne 
fournissent généralement pas d'information locale, mais plutôt un motif de diffraction intégré 
sur l'ensemble du volume échantillonné par le faisceau incident. 

 

5.2.6.3.1 La diffusion de la lumière 
 

La SALS a été utilisé pour sonder une grande variété de systèmes auto-assemblées sur 
des échelles de longueur typique allant de 0,1 au 100 µm. Des modèles fortement anisotropes 
du profile de SALS ont été montré pour des systèmes de micelles géantes et interprétées en 
termes de transition isotrope-nématique [94] [95]. La Figure 5-6 [95] montre l'évolution 
temporelle du profil de diffusion SALS pour une solution de micelles géantes de 
CTAB/NaSal. Pour un cisaillement nul (t=0 s), il n'y a pas de diffusion, ce qui indique que 
l'échelle de longueur d'hétérogénéités dans la solution est beaucoup plus petite que la 

longueur d'onde de la lumière. Peu de temps après l’application du cisaillement 14 −= sγ&  

(Figure 5-6c), le profil de diffusion Vv affiche deux pics d’intensité, symétriques suivant la 
direction de vorticité. L'apparition des profils HV (Figure 5-6d et Figure 5-6f) implique que les 
phases sont nématiques. Ces résultats ont été interprétés comme un alignement des micelles. 

La SALS peut être également pratique pour étudier la fluctuation de la concentration due au 
cisaillement pour des solutions de micelles géantes. Ces fluctuations de concentration ont la 
forme d’un papillon ou une strie lumineuse dans le profil de SALS [92] [96] [97] [98]. 

 

Figure 5-6. Dépendance temporelle du profil de diffusion de la SALS (Vv et Hv) pour une 
solution de micelles géantes de CTAB/NaSal, ratio de sel 1:8, 14 −= sγ& , T=23°C [95]. 
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5.2.6.3.2 La diffusion des neutrons 
 

Pour des solutions de micelles géantes, la diffusion de neutron (SANS) a prouvé une 
très bonne efficacité pour mettre en évidence: la transition isotrope-nématique dans des 
systèmes concentrés sous l’effet du cisaillement [40] [45] [37], l’alignement sous cisaillement 
des systèmes dilués [99], la séparation de phases sous cisaillement [99], et la transition 
vésicule-micelles géantes sous cisaillement [100]. Les profils de SANS des systèmes 
suffisamment concentrés montrent des corrélations de position [67]. L'application d'un 
cisaillement transforme l'anneau isotrope (Figure 5-7a) en une figure symétrique en forme de 
croissants (Figure 5-7c, d, e, f) permettant d'évaluer l'alignement des micelles dans la 
direction d'écoulement. Au moyen d'un paramètre d'ordre, l'analyse des spectres de diffusion 
permet aussi d'évaluer la proportion de chaque phase ainsi que leurs concentrations [67] [101] 
En particulier, les résultats de Berret et al [67] montrent un couplage entre l'écoulement et la 
concentration et donc certainement la présence d'une possible variation des viscosités 1η , 2η , 

avec le cisaillement global. 

 

 

Figure 5-7. Profil de diffusion SANS obtenu pour une solution de micelles géantes de 
CPCL/Hex préparée avec de l’eau deutérée (D2O, φ=31.07%). 10 −= sγ& (a), 113 −= sγ&  (b), 

132 −= sγ&  (c), 164 −= sγ&  (d), 1128 −= sγ&  (e), 1213 −= sγ& (f). Plan de la mesure (v: vitesse, w : 
vorticité) [67]. 
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5.2.6.3.3 Diffusion des rayons X 
 

Grace à la petite largeur du faisceau (0.2 mm), la diffusion des rayons X permet 
d’effectuer des mesures avec une résolution spatiale dans l’entrefer du Couette. Eiser et al 
[102] montrent clairement, la coexistence spatiale de différentes orientations sous cisaillement 
en corrélation avec un plateau de contrainte pour une phase cubique d’un système auto-
organisé. La diffusion des rayons-X résolue spatialement a également été récemment utilisée 
pour mesurer l'espacement inter-membranaire dans un système lamellaire cisaillé et en 
déduire le profil de vitesse dans un écoulement de poiseuille [103]. 

 

5.2.6.4 Champ de vitesse 
 

La caractérisation structurale sous cisaillement confirme la présence d’une transition 
induite par cisaillement, associée à la présence du plateau de contrainte. Les mesures locales 
ont également mis en évidence la coexistence spatiale de différentes organisations de la 
microstructure. Cependant les mesures de vitesse locales sont encore nécessaires pour vérifier 
si le profil de vitesse dans l’entrefer est constitué de bandes de différentes viscosités. 

Salmon et al [104] ont mesuré le profil de vitesse pour une solution de micelles géantes 
utilisant une expérience de DLS en mode hétérodyne (Figure 5-8). Les cisaillements de 1 et 
28 s−1 sont en dehors du plateau, respectivement sur la première et la seconde branche, et leur 
profil de vitesse associé est homogène. Les profils de vitesse sur le plateau apparaissent avec 
deux pentes distinctes. Sur le profil à 5 s−1, la partie fortement cisaillée est petite (~ 0,1 mm). 
Elle augmente avec le cisaillement pour remplir l’entrefer et revenir à un écoulement 
homogène. 

 

Figure 5-8. Profils de vitesses tangentielles moyens obtenus par DLS hétérodyne pour une 
solution de micelles géantes de CPCL/NaSal dans de l’eau salée à 0.5 M. T=21.5°C. Le 
plateau de contrainte pour 15.2 −= sγ&  à 126 −= sγ& [104]. 
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Bécu et al [105] ont mesuré la fluctuation temporelle du gradient de cisaillement local en 
géométrie de Couette pour une solution concentrée de CTAB /D2O, φCTAB=20%, utilisant la 
technique de vélocimétrie ultrasonore. Dans la Figure 5-9 [105], un cisaillement constant de 
50 s−1 est appliqué. De 0 à 200 s, la position de l’interface entre bandes fortement et 
faiblement cisaillée varie fortement de 0,3 à 0,5 mm. Une zone faiblement cisaillée de 
plusieurs centaines de microns de large apparaît de manière intermittente au niveau du 
cylindre intérieur. Durant cette période, trois bandes de cisaillement coexistent et les profils 
de vitesse sont instables, dépassant la vitesse de rotation du cylindre mobile dans la zone 
proche de celui-ci. 

 

Figure 5-9. Représentation du cisaillement local ),( ty=γ&  en niveaux de gris, déterminé par 

des mesures de vélocimétrie ultra-sonore. Le noir correspond à 10 −= sγ& et le blanc à 
1120 −> sγ& s−1. Position y=0 correspond au cylindre tournant et y=1 au cylindre statique. 

Matériau utilisé, CTAB/D2O φCTAB=20% à T=41˚C subit un cisaillement fixe de 50 s −1 
[105]. 

 

Le  

Tableau 5-1 tiré du travail de Manneville [106] est un comparatif des différentes techniques 
de vélocimétrie. Il regroupe les caractéristiques et la résolution obtenue par RMN (Résonance 
Magnétique Nucléaire), PTV (Vélocimétrie par suivi de Particules), DLS (diffusion 
dynamique de la lumière) et USV (Vélocimétrie Ultrasonore) respectivement. Il énumère 
également les principaux avantages et inconvénients de chaque technique, de sorte que 
l'expérimentateur intéressé à des mesures de vitesse peut de la façon la plus appropriée 
évaluer un système complexe sous cisaillement en fonction de ses propriétés physiques et des 
résolutions souhaitées. 

 RMN PTV DLS USV 

Résolution 50–100 µm 1–10 µm 50–100 µm 40 µm 
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spatiale 

Résolution 
temporelle 

1 s par profil 

 

2.5 ms–0.1 s par 

profil 

 

10 ms–1 s par 
point 

10–100 s par 
profil 

20 ms–2 s par 

profil 

Exigences du 
système 

Non Système 
transparent 

Traceurs 
(particules) 

Diffusion simple Diffusion simple 
des ultrasons 

Avantages *Possibilité de 
travailler avec 

des échantillons 
turbides 

*Possibilité 
d’obtenir des 
informations 
structurelles 

*Pouvoir 
produire des 
images 2D 

*Excellente 
résolution 
spatiale et 
temporelle 

*donner le 
vecteur vitesse 

en 2D 

*Possibilité de 
donner des 

informations 
structurelles par 

SALS 

*Possibilité de 
travailler avec 

des échantillons 
turbides 

*facile à coupler 
avec un 

rhéomètre 

Inconvénients * Atteindre des 
résolutions 
spatiales et 
temporelles 
élevées est 

difficile 

*Pas de 
possibilité 
d’avoir les 
mesures 

rhéométriques 
simultanément 

*Technique 
couteuse 

*Exige un 
système 

transparent 

*Nécessite 
l'ensemencement 

*Nécessite 
l'ensemencement 
si optiquement 

transparent 

*Mesures 
ponctuelles 

*Exige 
ensemencement 

si 
acoustiquement 

transparent 
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Tableau 5-1. Comparaison entre les différentes techniques de détermination de vélocimétrie 
pour l’investigation de l’écoulement des bandes de cisaillement [106]. 

L’analyse bibliographique du comportement des solutions de micelles géantes montre 
principalement la formation de bandes de cisaillement dans la région du plateau de contrainte. 
Les différentes techniques utilisées jusqu’à présent permettent d’évaluer la largeur des 
bandes, l’orientation des micelles dans l’entrefer et la loi de comportement local. La 
dynamique microscopique sous cisaillement de ces systèmes et la relaxation spatio-temporelle 
reste parmi les questions importantes pour mieux comprendre leurs comportements. Ces deux 
dernières questions n’ont été jamais abordées expérimentalement à ma connaissance. On tente 
dans ce chapitre d’y répondre avec notre nouvelle technique. 

 

5.3 Matériau utilisé 
 

La solution tensioactive étudiée ici est un mélange de chlorure de CétylPyridinium (CP+ 
Cl-) et de salicylate de sodium (Na+ Sal-) dilué dans de l’eau à 0.5 M de NaCl. La 
concentration massique du CPCl est de 25% (w/w), celle du NaSal de 6% (w/w). On joute à 
cette solution des particules sphériques mono-disperses de polystyrène d'une taille de 180 nm 
à une concentration de 1×10-4 (v/v) afin d'être en diffusion simple. Les particules 
nanométriques sont rajoutées pour avoir un signal de diffusion suffisant. La solution est 
conservée pendant 48h à 24°C dans la cellule de Couette transparente pour s’assurer que l’état 
d’équilibre de cette dernière. 

 

5.4 Etude du matériau dans le domaine linéaire 
 

5.4.1 Rhéomètrie 
 

La Figure 5-10 montre la viscosité linéaire pour une solution micellaire de 
CPCl+NaSal de concentration C=25+6% en poids. La déformation appliquée est de 0.1%, 
donc à l’intérieur du domaine linéaire. A faible fréquence, le module visqueux "G  est plus 
important que le module élastique 'G , comportement qui s’inverse à partir d’une fréquence 

Hzf rc 2/1 ≈= τ  La composante élastique domine la composante visqueuse. La pente des 

modules élastique et visqueux est respectivement de 2 et 1 comme définie dans le modèle de 
Maxwell. 

L’encart de la Figure 5-10 qui représente le module visqueux en fonction du module élastique 
(graphe de Cole-Cole), confirme que ce matériau est bien décrit par un modèle de Maxwell à 

un temps de relaxation pour des échelles de temps rττ < . Pour des échelles de temps rττ ≥  

une déviation est constatée pouvant s'expliquer par les prédictions de Khatory et al [107]. Ce 
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résultat est cohérent avec les mesures de la littérature [108]. La déviation du comportement de 
fluide de Maxwell intervient d'autant plus vite que le système est concentré. 

L’étude à hautes fréquences de ce matériau peut nous fournir d’autres informations 
notamment la possibilité de l’existence d’un deuxième temps de relaxation où le matériau se 
comporte différemment de celui constaté à basses fréquences. On note que cela n’est pas 
possible en rhéométrie classique puisque les effets de l’inertie de la géométrie deviennent 
importants à partir d’environ 10 Hz. Pour pouvoir remédier à ces effets, on utilise la méthode 
multispeckles où on utilise des traceurs nanométriques dont l’inertie est négligeable à des 
fréquences <1MHz. 

 

Figure 5-10. Modules élastique et visqueux en fonction de la fréquence appliquée pour une 
solution micellaire de CpCl+NaSal (25+6% en poids) à T=25°C. La déformation appliquée 
0.1% (domaine linéaire). Encart : Le module visqueux en fonction du module élastique. Ligne 
en rouge : 4/")2/'( 2

0
22

0 GGGG =−− . 

 

5.4.2 RhéoSpeckle au repos 
 

La Figure 5-11 représente le déplacement carré moyen >∆< )(2 τr  en fonction du 

retard τ  pour une solution micellaire concentrée du CpCl+NaSal (25+6% en poids). Ces 
mesures ont été effectuées au repos à une température de mesure de 25°C. Les données sont 

moyennées sur 10000 pixels pendant 200s. On remarque que >∆< )(2 τr  présente deux 
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régions très distinctes. La première a une faible pente (p=0.20 ), qui représente le plateau 
élastique. Dans cette région les particules subissent une résistance au déplacement liée à la 
composante élastique du matériau. La deuxième pente est plus importante que la première 
(p=1) et correspond à un comportement simplement visqueux. L’encart de la Figure 5-11 

montre la fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg en fonction du retard τ  pour le même 

matériau. 1)(2 −τg  décroit doucement à très petit retard puis de manière exponentielle à partir 

de 0.1 s. La dynamique du matériau utilisée est sondée sur cinq décades, ce qui nous permet 
d’avoir une meilleure compréhension du comportement de ce matériau. 

 

Figure 5-11. Déplacement carré moyen >∆< )(2 τr  en fonction du retard τ  pour une solution 
concentrée du CpCl+NaSal (25+6% en poids). Les données sont moyennées sur 10000 pixels 
pendant 200 s. La dynamique interne est sondée sur 5 décades. La température de mesure est 
25°C. Encart : la fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  à partir de laquelle 

>∆< )(2 τr est calculé, mesurée sur une série d’images de speckle. 

 

Dans la Figure 5-12, on confronte les résultats de la viscoélasticité linéaire du CpCl+NaSal 
(25+6% en poids à 25°C) obtenus en rhéométrie classique avec ceux obtenus par les mesures 
de DLS par multispeckles. L’algorithme utilisé pour les mesures de Microrhéologie est celui 
développé par Mason et al (1997,2000) où le déplacement carré moyen est décrit comme une 
loi de puissance locale. On observe que la mesure des modules en DLS est en excellent accord 
avec les mesures rhéométriques, ceci est une indication que les particules s’attachent bien au 
réseau de micelles. Le bruit observé sur le module élastique à faibles fréquences est lié au fait 
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que le temps de l’expérience soit du même ordre que le temps de décroissance du 1)(2 −τg , 

or il aurait fallu moyenné les données sur un temps plus long pour minimiser le bruit à faibles 
fréquences. Notre mesure présente un double intérêt. Le premier est que le temps 
expérimental est très court par rapport à une mesure rhéométriques (200 s : est le temps 
complet de la mesure avec notre expérience, ce temps est le temps de réaliser deux 
oscillations à 10-2 s avec le rhéomètre). Le deuxième vient du fait qu’on est capable de monter 
en fréquence au-delà de 10 Hz (on atteint les 700 Hz avec notre caméra, 350 Hz vérifie le 
critère de Nyquist) d’où notre capacité à déterminer les modules à fréquence élevée. 

 

Figure 5-12. Viscoélasticité linéaire d’une solution concentrée de CpCl+NaSal (25+6%) à 
25°C. Comparaison entre les résultats obtenus par rhéométrie classique et ceux mesurés par 
DLS par multispeckles. 

 

La Figure 5-13 représente le diagramme Cole-Cole obtenue en utilisant notre expérience de 

DLS par multispeckles pour la même solution micellaire. Il est clair pour 0' GG ≤  que le 

modèle de Maxwell représente très bien le comportement de ce matériau comme en 
rhéométrie classique. On remarque également une zone ou le module visqueux chute jusqu’à 
une valeur de 300 Pa. Pour PaG 750'≥ , le module visqueux augmente proportionnellement 
au module élastique. Enfin PaG 1500'> , le module visqueux augmente plus rapidement que 
le module élastique, ce qui suggère un croisement des courbes de 'G  et "G  à très haute 
fréquence et l’apparition d’un deuxième temps de relaxation où le matériau se comporte 
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comme un liquide. L’existence de ce temps a été déjà montrée pour des systèmes semi-dilués 
en utilisant la technique de DWS [109]. 

 

Figure 5-13. Le module visqueux en fonction du module élastique (cole-cole) pour une 
solution concentrée de CpCl+NaSal (25+6%) à 25°C. Ces mesures sont issues de 
l’expérience de DLS par multispeckles. En rouge : demi-cercle représentant le modèle de 
Maxwell. 

 

5.5 Etude du matériau dans le domaine non linéaire 
 

5.5.1 Réponse macroscopique (rhéométrie) 
 

La Figure 5-14 représente la contrainte de cisaillement σ  pour différents taux de 

cisaillement appliqués 
.

γ  pour une solution micellaire concentrée de CpCl+NaSal (25+6% en 

poids) à 25°C. La géométrie utilisée est un plan-plan de 25 mm. Cette courbe d’écoulement 

présente un plateau à Pa230=σ  pour des taux de cisaillement compris entre 12 −= sγ& et 
110 −= sγ& . Ce plateau est associé à la nucléation et à la croissance de bandes fortement 

biréfringentes, suggérant un fort alignement des micelles le long de la direction de la vélocité 

[110][111]. Pour des taux de cisaillement inférieurs à 12 −= sγ&  la contrainte varie linéairement 

avec le taux de cisaillement et le matériau se comporte comme un fluide newtonien. L’encart 
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de la Figure 5-14 montre une valeur constante de la viscosité sPa.115=η  pour 12 −< sγ& . Au-

delà de cette valeur, la viscosité chute et le comportement apparent du fluide devient 
rhéofluidifiant. 

 

Figure 5-14. La contrainte de cisaillement τ  en fonction du taux de cisaillement appliqué γ&  
pour une solution concentrée du CpCl+NaSal (25+6% en poids) à 25°C. Géométrie plan 25 
mm plan sur MCR501. Encart : la viscosité dynamique η  en fonction du taux de cisaillement 
appliqué γ& . 

 

5.5.2 Caractérisation des bandes de cisaillement  
 

Pour caractériser le comportement de notre matériau dans la zone du plateau de la 
contrainte, nous avons mené plusieurs investigations, tout d’abord sous cisaillement puis une 

fois le cisaillement arrêté. Le taux de cisaillement appliqué 13 −= sγ& , est choisi de manière à 

satisfaire deux conditions : qu’il soit supérieur au taux de cisaillement critique et adapté à la 
gamme de fréquences accessibles de la caméra utilisée. Pendant le cisaillement et à l’état 
stationnaire du matériau (Figure 5-15, état stationnaire atteint au bout de 200s), on prend une 
série d’images de speckle dans l’entrefer du Couette (Figure 5-16). On calcule dans un 
premier temps le champ de vitesse par PIV sur les images de speckle pour caractériser 
qualitativement l’écoulement du matériau, puis la moyenne temporelle de l’intensité des 
images de speckle est calculée pour observer les différentes orientations des micelles dans 
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l’entrefer. On arrête ensuite le cisaillement et on caractérise la relaxation des bandes de 
cisaillement en fonction de la position dans l’entrefer et en fonction du temps écoulé depuis 
l’arrêt du cisaillement (âge). 

 

Figure 5-15. Contrainte de cisaillement en fonction de temps lors de l’application d’un taux 
de cisaillement constant 13 −= sγ& . Géométrie de Couette. 

 

 

Figure 5-16. Schéma de la procédure de mesure. 
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5.5.2.1 Réponse mésoscopique 
 

� Champ de vitesse 

 

La Figure 5-17 représente la composante orthoradiale de la vitesse à taux de cisaillement 

constant cs
.

1
.

3 γγ >= −  en fonction du rayon pour une solution micellaire concentrée de 

CpCl+NaSal (25+6% en poids) à 25°C. La vitesse est calculée en utilisant les images speckle 
collectées à l’état stationnaire. Chaque image est divisée en plusieurs ROI de 24 pixels. Le 
champ de vitesse est ensuite moyenné sur sT 5.0exp = . Le profil de vitesse montre l’existence 

de deux régions distinctes (bandes de cisaillement). La première est la plus lente, et la plus 

large avec un taux de cisaillement local 15.1 −≈ sγ& , elle se situe au voisinage du stator. La 

deuxième bande est une région complexe avec une variation du taux de cisaillement local. La 
bande lente occupe 70 % de l’entrefer, tandis que la bande complexe rapide occupe le reste de 
l’entrefer (30%). On note que le matériau adhère bien aux parois et ne présente pas de 
glissement (vitesse nulle au voisinage du cylindre extérieur et vitesse égale à celle du cylindre 
intérieur au voisinage du rotor). Il est à signaler que la loi de levier qui permet de prédire la 
largeur des bandes pour des systèmes semi-dilués [112] donne une largeur de la bande rapide 
nettement inférieure à celle mesurée (largeur prédit de 5% < largeur expérimentale de 30%).  

Ce résultat paraît ne pas être en accord avec ceux de Salmon et al [104] qui ont montré 
l’existence de deux bandes distinctes pour une solution micellaire de (6%) CPCL/NaSal 
0.5M, avec une bande lente au voisinage du stator et une bande rapide avec un gradient de 
vitesse homogène situé au voisinage du rotor. Une explication de l’existence d’une bande 
complexe dont le taux de cisaillement est non homogène pourrait être que nous ayons 
enregistré un « snapshot » de l’état de la bande rapide, celui-ci étant connu pour fluctuer 
[105]. Dans la même référence [105], Becu et al ont montré l’existence d’une bande complexe 
pour un système concentré de (CTAB+D2O, 20%). L’explication qui a été donné à ce 
comportement était l’existence d’un écoulement tridimensionnel [105]. 

L’encart de la Figure 5-17 représente la vitesse radiale en fonction du rayon. La vitesse 
fluctue autour du zéro dans la bande lente. Dans la bande rapide, on observe une vitesse 
significativement négative. Ceci est la signature d’un écoulement tridimensionnel [105]. 
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Figure 5-17. Vitesse orthoradiale en fonction du rayon à taux de cisaillement constant 
1. 3 −= sγ  pour une solution concentrée du CpCl+NaSal (25+6% en poids) à 25°C. Données 

collecté à l’état stationnaire et moyenné sur un temps Texp=0.5 s. pointillés en rouge : profil 
de vitesse théorique pour un fluide newtonien. Encart : vitesse radiale en fonction du rayon. 

 

� Moyenne temporelle de l’intensité des images de speckle 

 

On vient de caractériser l’écoulement du matériau étudié en calculant le gradient de vitesse 
local des bandes et leurs largeurs respectives. Un deuxième moyen que notre expérience offre 
est de calculer la moyenne temporelle de l’intensité des images de speckle pour observer 
l’existence ou pas de différentes orientations des micelles dans l’entrefer. En effet le laser 
utilisé est polarisé linéairement dans la direction de la vitesse. Lors de la propagation du 
faisceau lumineux à travers un échantillon homogène, la moyenne temporelle de l’intensité 
diffusée est homogène dans tout l’entrefer. Par contre, en présence d’un milieu hétérogène 
dont l’indice de réfraction est variable selon la position spatiale, la moyenne temporelle de 
l’intensité diffusée est dépendante de la position dans l’entrefer. 

La Figure 5-18.(a) représente une cartographie de la moyenne temporelle tI ><  de l’intensité 

des images de speckle pendant l’application d’un taux de cisaillement constant 13 −= sγ&  pour 
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une solution concentrée du CpCl+NaSal (25+6% en poids) à 25°C. Les données sont 
collectées à l’état stationnaire et moyennées sur un temps Texp=15 s. Les couleurs représentent 
les valeurs de l’intensité lumineuse dans l’entrefer. On remarque l’existence d’une variation 
de l’intensité lumineuse en fonction de la position dans l’entrefer. Différence probablement 
due à l’orientation des micelles dans l’entrefer. La lumière se propageant dans ce milieu voit 
sa polarisation tourner et cette polarisation est projetée par la diffusion dans le plan 
d’observation [114] [115]. Une variation sinusoïdale de l’intensité correspondrait donc à une 
biréfringence constante. On observe donc une première bande de faible biréfringence qui 
correspond à la bande de faible vitesse. On observe ensuite une variation complexe de 
l’intensité qui pourrait correspondre à la bande complexe. 

 

 

 

Figure 5-18. a) Cartographie de la moyenne temporelle tI ><  de l’intensité des images de 

speckle pendant l’application d’un taux de cisaillement constant 1. 3 −= sγ  pour une solution 
concentrée du CpCl+NaSal (25+6% en poids) à 25°C. Les données sont collectées à l’état 
stationnaire et moyennées sur un temps Texp=200 s. Les couleurs représentent les valeurs de 
l’intensité lumineuse dans l’entrefer. Pour alléger la figure, juste une partie de la région 

a) 

b) 

Rotor Stator 
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illuminée par la nappe laser est montrée. b) Moyenne sur la largeur de l’entrefer de tI ><  en 

fonction du rayon. La ligne en noir représente la moyenne sur tout l’entrefer de tI >< . 

 

5.5.2.2 Réponse microscopique 
 

Comme expliqué dans le chapitre 4, notre expérience est adaptée pour sonder la 
dynamique microscopique sous faible cisaillement. Ainsi, sous un gradient de cisaillement 

13 −= sγ& , on verra une décroissance très rapide de 1)(2 −τg  liée au cisaillement appliqué, par 

conséquent, on ne pourra pas déterminer la dynamique microscopique des micelles. Une 
alternative serait de sonder la dynamique microscopique de la solution micellaire juste après 
l’arrêt du cisaillement et suivre la relaxation spatio-temporelle. 

 

� Relaxation des bandes de cisaillement 

 

On a vu précédemment en calculant le champ de vitesse et la moyenne temporelle de 
l’intensité des images de speckle, la formation de bandes de cisaillement dans l’entrefer du 
Couette. A l’état stationnaire une bande fluide fortement cisaillée coexiste avec une bande 
visqueuse supportant un cisaillement moins important. Pour caractériser la relaxation de ces 

bandes en fonction de l’entrefer et de l’âge, on arrête le cisaillement 13 −= sγ& , c’est-à-dire on 

applique une vitesse nulle du rotor puis on enregistre une série d’images de speckle à une 
fréquence de 500 Hz avec une résolution spatio-temporelle dans l’entrefer de Couette. Ces 
images sont divisées en ROI de 20×250 pixels et l’algorithme de TRC est appliqué sur chaque 

ROI pour calculer la fonction de corrélation d’intensité 1),(2 −rg τ . Il est à noter que le calcul 

du champ de vitesse par PIVlab après l’arrêt du cisaillement montre une vitesse nulle quel que 
soit la position dans l’entrefer du Couette. Cela est une signature de l’arrêt d’écoulement. 

La Figure 5-19 représente une cartographie de la fonction de corrélation d’intensité 

1),(2 −rg τ  en fonction du retard τ  pour chaque position dans l’entrefer r . Les données sont 

moyennées sur un temps d’expérience sT 20exp = . On remarque l’existence de deux zones 

distinctes: La première occupe 65% de l’entrefer et se situe au voisinage du stator, la 
deuxième occupe le reste de l’entrefer (35%) en forme de gradient. Il est visible que la 
relaxation du matériau dépend de la bande considérée, et de l’espace pour la bande rapide.  
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Figure 5-19. Cartographie de la fonction de corrélation d’intensité 1),(2 −rg τ  en fonction du 
retard τ  pour chaque position dans l’entrefer r . Le matériau testé est une solution 
concentrée du CpCl+NaSal (25+6% en poids) à 25°C. Les données sont collectées après 
arrêt du cisaillement 1. 3 −= sγ et moyennées sur un temps d’expérience sT 20exp = .L’entrefer 

est divisé en plusieurs ROI de taille 20×250 pixels. Les couleurs de la cartographie 

représentent les valeurs de 1),(2 −rg τ . 

 

� Temps de relaxation du matériau 
 

La  

Figure 5-20 représente la fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  en fonction du retard τ  

pour deux ROI appartenant respectivement aux bandes rapides (r =16.5 mm) et lentes (r =18 
mm). On observe l’existence de deux modes de relaxation distincts. Une relaxation rapide qui 
pourrait correspondre à la diffusion dans le sens de la vitesse et une lente qui pourrait 
correspondre à la diffusion dans le sens de la vorticité et dans le sens radial comme le montre 
le schéma illustratif de la (Figure 5-21). 

Bande lente 
visqueuse 

Bande rapide 
complexe 
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Figure 5-20. Fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  en fonction du retard τ  pour deux 
ROI de l’échantillon appartenant soit à la bande 1(r=18mm) : bande visqueuse ou à la 
bande 2 (r=16.5mm) : bande fluide. Encart : 1)(2 −τg  en fonction du retard τ  (r=18mm). 
Méthode utilisée pour l’ajustement exponentiel des deux dynamiques. Le temps de relaxation 
correspond à la pente de l’ajustement exponentiel. 
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Figure 5-21. Schéma de la diffusion des micelles dans l’entrefer (pourrait expliquer les deux 
temps de relaxation). 

 

La Figure 5-22 montre les deux temps de relaxation de la fonction de corrélation d’intensité 
en fonction de la position du ROI dans l’entrefer. Ces temps correspondent à la pente de 

l’ajustement exponentiel des deux parties de la fonction 1)(2 −τg . Le temps le plus lent parait 

constant et pourrait correspondre à la partie enchevêtrée de micelles. En ce qui concerne le 
temps le plus court, on observe exactement les mêmes bandes que celles observées pour le 
champ de vitesse. De façon très intéressante, le temps rapide est quasi constant dans la bande 
lente et plus grand que le temps de la bande rapide, correspondant donc à un matériau plus 
visqueux. Nous confirmons ici de façon directe que la bande de vitesse lente correspond bien 
à un matériau plus visqueux, la bande « rapide » présentant un comportement complexe non 
seulement en vitesse, mais également en structure. 

 

Figure 5-22. Temps de décroissance cτ  de la fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  en 

fonction de la position dans l’entrefer du Couette. Carrés blues représentent le temps de 
décroissance rapide et les cercles rouges représentent le temps de décroissance le plus lent. 
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� Suivi de la relaxation du matériau en fonction de la position et de l’âge 

 

Le résultat précédent étant très intriguant, il est particulièrement intéressant de suivre la 
relaxation du matériau jusqu’à l’état d’équilibre en fonction de la position dans l’entrefer et de 
l’âge de l’échantillon après l’arrêt du cisaillement. La Figure 5-23 représente une série de 

cartographies de la fonction de corrélation d’intensité 1),(2 −rg τ  en fonction de la position 

dans l’entrefer du Couette. Chaque cartographie est calculée pour un âge wt  choisi après 

l’arrêt du cisaillement. La ligne continue noire à s1.0=τ  sert de guide pour le lecteur, 
permettant ainsi un suivi rapide de la relaxation du matériau. On remarque un décalage des 
couleurs de la gauche vers la droite en fonction de l’âge ce qui indique une relaxation du 
matériau. Au début la relaxation est rapide. Au fil du temps on constate un ralentissement de 
la relaxation jusqu’à atteindre l’équilibre. Les bandes de cisaillement disparaissent et le 
matériau devient homogène au bout d’environ 1 heure. 

 

 

âge tw=0 s 

 

âge tw=20 s 
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âge tw=40 s âge tw=60 s 

 

âge tw=80 s 

 

âge tw=100 s 

 

âge tw=4000 s 

 

 

 

Figure 5-23. Cartographie de la fonction de corrélation d’intensité 1),(2 −rg τ  en fonction du 

retard τ  pour chaque position dans l’entrefer r  pour différents âges wt . Le matériau testé 

est une solution concentrée du CpCl+NaSal (25+6% en poids) à 25°C. Les données sont 
collectées après arrêt de cisaillement 13 −= sγ&  L’entrefer est divisé en plusieurs ROI de taille 

20×250 pixels. Les couleurs de la cartographie représentent les valeurs de 1),(2 −rg τ . 

 

La Figure 5-24 représente le temps de relaxation du matériau en fonction de la position dans 
l’entrefer pour quelques âges après l’arrêt du cisaillement. Au début on observe l’existence de 
deux temps de relaxation : l’un rapide et l’autre lent jusqu’à 80 s ou le temps lent au voisinage 
du rotor est presqu’égal au temps de relaxation du matériau au repos. Cela pourrait être la 

Référence τ=0.1 s 

âge tw=40 s 

âge tw=0 s 

âge tw=20 s 

âge tw=60 s 

âge tw=80 s 

âge tw=100 s 

âge tw=4000 s 
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signature de la disparition du temps de relaxation lent, par conséquent, le matériau 
continuerait à relaxer avec un seul temps. 

Pour vérifier cette hypothèse, on s’intéresse plus particulièrement à la relaxation de la bande 

rapide complexe, pour ce faire, on prend le ROI à r=15.8mm et on trace 1)8.15,(2 −=rg τ  

pour différents âge (Figure 5-25 (a)). 

 

 

Figure 5-24. Temps de relaxation rτ  de la fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  en 
fonction de la position dans l’entrefer du Couette pour différents âge après l’arrêt du 
cisaillement. a) temps rapide, b) temps lent. 

a) 

b) 

temps rapide 

temps lent 
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La Figure 5-25 (b) représentant la variation du temps de relaxation en fonction de l’âge. Il est 
clair qu’au bout de 100 s de l’arrêt du cisaillement, le matériau dans la région considérée 
continue sa relaxation avec un seul temps: le temps lent disparait. On observe aussi que la 
relaxation est rapide dans les premières 100 s, puis elle ralentit et le matériau revient à un 
comportement de Maxwell après environ 1h. 

 

 

 

a) 



5. DYNAMIQUES MICROSCOPIQUES DES MICELLES VERMIFORMES SOUS 
CISAILLEMENT 

 

 202 
 

 

Figure 5-25. a). La fonction de corrélation d’intensité 1)(2 −τg  pour différents âges wt . b). 

La variation du temps de relaxation rτ  en fonction de l’âge après l’arrêt du cisaillement wt . 

Le ROI considéré se situe à mmr 8.15= . 

 

5.6 Conclusions 
 

Le système que nous avons étudié par notre méthode RhéoSpeckle est constitué de 
micelles géantes, matériau qui, au repos est homogène et isotrope. Après avoir caractérisé la 
rhéologie linéaire par rhéométrie et par speckles, nous avons tenté de caractériser les 
hétérogénéités spatiales et temporelles qui apparaissent dans l’échantillon dans la zone du 
plateau de contrainte. Nous avons retrouvé une structure du champ de vitesse séparée en deux 
bandes, l’une homogène et lente, l’autre rapide et plus complexe. De façon a priori 
surprenante, nous avons montré que ce matériau présente, juste après l’arrêt du cisaillement, 
deux temps de relaxation bien distincts. Le temps lent est constant dans tout l’entrefer alors 
que le temps rapide varie fortement dans la bande rapide. Cela suggère en particulier que le 
temps rapide est lié à la dynamique d’orientation des micelles alors que le temps lent pourrait 
être relié à la reptation ou au désenchevêtrement. De façon intéressante, si nous interprétons 
ces temps en termes de viscosité, nous retrouvons la séparation entre bandes fluides et 
visqueuses proposée dans la littérature. 

b) 
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La relaxation de ce système après arrêt du cisaillement présente une double dépendance 
à la fois spatiale et temporelle. Le retour à l’équilibre de la bande fluide est lent (environ 1 
heure), montrant la difficulté du passage d’un système micellaire fortement orienté à un 
milieu isotrope où les micelles n’ont pas une orientation privilégiée. Ces résultats sont 
prometteurs et méritent d’être approfondis, notamment, l’étude de la dépendance de la 
relaxation au cisaillement appliqué. L’existence d’une vitesse radiale dans la bande rapide, 
qui indiquerait une instabilité demande confirmation. 
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Conclusion générale et perspectives 

 

Pendant ce travail de thèse, j’ai développé un montage innovant appelé RhéoSpeckle 
qui permet d’étudier simultanément le comportement macroscopique et microscopique des 
matériaux hétérogènes sous cisaillement. Ce nouvel outil mesure en même temps la réponse 
mécanique globale du matériau au moyen d’un rhéomètre, et, par une méthode d’imagerie de 
speckles, le champ de vitesse local ainsi que la dynamique microscopique locale du matériau. 
La rhéométrie permet d’imposer soit une contrainte, soit une déformation apparente sur la 
géométrie de mesure, et mesure la variable complémentaire. L’imagerie de speckles permet 
d'estimer le profil de vitesses existant dans la géométrie ainsi que la fonction de corrélation 
d’intensité résolue spatialement. Le couplage du rhéomètre avec la diffusion de la lumière 
multispeckle repose sur un montage optique simple mais exigeant sur la qualité du laser et sa 
stabilité en température ainsi que sur les réglages des systèmes optiques. Cette dernière a 
d'ailleurs causé de nombreux problèmes lors de la mise en place du montage. Le couplage à 
un rhéomètre MCR301 à contrainte imposée m'a posé des problèmes de synchronisation avec 
la caméra et rendu la mesure de DLS par multispeckle résolue spatialement encore plus 
complexe. 

La validation du couplage du rhéomètre avec le montage de l’imagerie de speckle 
résolue spatialement et temporellement a été réalisée en utilisant des matériaux modèles: un 
solide de Hooke et un liquide Newtonien. Sur ces matériaux aux comportements homogènes 
connus, j'ai pu mettre au point un algorithme de correction du déplacement solide intervenant 
lors d'un cisaillement simple. La limite inférieure de mesure de déplacement par l'utilisation 
d'algorithmes de PIV avec un tel montage est de l'ordre de 0.5 µm. Enfin, le champ de vitesse 
est déterminé avec une résolution de 100 µm sur 5 mm d’entrefer sur des temps inférieurs à 1s 
montrant une capacité de notre expérience à étudier les écoulements transitoires lents. La 
décorrélation de la fonction de corrélation d’intensité est dominée par la contribution de la 
composante étirement; Ainsi, il a été montré que le taux de décroissance de la fonction de 
corrélation est proportionnel au taux de cisaillement local. 

Sur le système de micelles allongées flexibles (MAF) concentrées, j'ai montré que la 
viscoélasticité linéaire issue des mesures de DLS par multispeckle est en excellent accord 
avec les mesures de rhéométrie à basse fréquence. Le système de MAF est connu pour 
montrer un comportement rhéologique non linéaire avec un plateau de contrainte en fonction 
du taux de cisaillement. En dessous du plateau, l'écoulement obtenu par les images de 
speckles est homogène. Dans la zone du plateau, les intensités moyennes des images de 
speckles et le profil des vitesses montrent l’existence d’une bande rapide proche du rotor et 
d'une bande lente proche du stator. L'évolution de la relaxation des bandes de cisaillement 
après l'arrêt instantané du cisaillement montre que ces bandes de cisaillement possèdent deux 
temps de relaxation bien distincts. Le temps long est constant dans tout l’entrefer alors que le 
temps court varie fortement dans la bande rapide. Cela suggère une dynamique micellaire 
différente dans les deux bandes, dynamique dépendant de l’état d’enchevêtrement des 
micelles. 
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La relaxation de ce système après arrêt du cisaillement présente une double dépendance à la 
fois spatiale et temporelle, avec un retour lent à l’isotropie. Ces résultats sont prometteurs et 
méritent d’être approfondis, notamment l’étude de la dépendance de la relaxation au 
cisaillement appliqué. L’existence d’une petite vitesse radiale dans la bande rapide, qui 
indiquerait une instabilité demande confirmation. 

Ce montage innovant ouvre le champ pour une meilleure compréhension du comportement 
des matériaux complexes comme les fluides à seuils et autres matériaux pour peu qu'ils soient 
transparents. 

 

 

 

 

 

 

 

 


