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personnel technique et administratif, ainsi qu’aux chercheurs permanents et non-permanents du

bâtiment A4 pour leur aide et pour les nombreuses discussions ayant régulièrement apporté un
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Résumé :

La compréhension de phénomènes physiques complexes tels que la diffusion multiple ré-

sonante des ondes nécessite l’étude de systèmes modèles parfaitement contrôlés. Lors de ces

travaux de thèse, nous proposons l’utilisation d’émulsions résonantes pour l’étude du transport

des ondes ultrasonores en milieux désordonnés fortement diffusants. Les constituants de ces

émulsions (gouttelettes d’huile fluorée dispersées dans un gel aqueux) ont été choisis pour leur

caractère très faiblement absorbant et leur propension à engendrer de très fortes résonances

de type-Mie. De plus, la nature fluide de ces systèmes autorise l’exploration in situ du champ

acoustique dans le milieu.

Dans un premier temps, nous nous attachons à la description théorique de la propagation

des ondes acoustiques dans des émulsions résonantes. Les modes de résonance d’une goutte

isolée sont tout d’abord modélisés avant d’étudier la diffusion (simple et multiple) d’une onde

acoustique par une population désordonnée d’objets identiques. Les techniques micro-fluidiques

employées pour la synthèse de ces systèmes modèles sont ensuite décrites, de même que les

dispositifs acoustiques mis en place pour la caractérisation des ondes cohérente et incohérente.

Pour des émulsions diluées, les résultats de ces caractérisations sont analysés dans le cadre

d’hypothèses de diffusion indépendante, adaptées aux descriptions de la propagation balistique

de l’onde cohérente et du transport diffusif de l’intensité incohérente moyenne. L’estimation

expérimentale de la vitesse de l’énergie des ondes multiplement diffusées permet d’établir un

lien original entre de précédents travaux menés en optique et en acoustique.

Enfin, lorsque la concentration en diffuseurs augmente, les approximations évoquées précé-

demment sont mises en défaut. Nous observons alors des phénomènes physiques plus complexes

liés à l’interaction entre diffuseurs, comme le transport « sub-diffusif »de l’intensité moyenne

laissant entrevoir des perspectives séduisantes quant à l’étude du phénomène de localisation

d’Anderson.

Mots-clés : ondes ultrasonores, diffusion multiple résonante, onde cohérente, trans-

port diffusif des ondes acoustiques, localisation des ondes acoustiques.



Abstract :

Complex physical phenomena study, such as resonant multiple scattering of waves, requires

well calibrated model systems. During this study, we suggest the use of resonant emulsions to

study ultrasonic waves transport in strongly resonant disordered media. Emulsions components

(fluorinated oil droplets in a water-based gel) were selected for both their weak absorption

and propensity to generate strong Mie-type resonances. Fluid kind of those systems allows

furthermore in situ acoustic field probing.

First, we theoretically describe acoustic waves propagation in resonant emulsions. Droplets

resonance modes are calculated just as multiple scattering of an acoustic wave by a disordered

population of identical objects. Then, micro-fluidic technics used to make such model systems

are described as well as acoustic devices designed for both coherent and incoherent waves cha-

racterization.

For diluted emulsions, our experimental observations of both the ballistic propagation of

coherent wave and diffusive transport of averaged intensity are well described by independent

scattering approximations. Energy velocity estimation of multiple scattered waves allows then

an original link between pioneering works in optics and acoustics.

Finally, when scatterers concentration increases, previous approximations fail. We thus ob-

serve further complex phenomena, which arise from scatterers interactions, such as“sub-diffusive”

transport of averaged intensity suggesting attractive prospects for Anderson localization study.

Keywords : ultrasonic waves, resonant multiple scattering, coherent wave, diffusive

transport of acoustic waves, localization of acoustic waves.
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ordonnées . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 117

4.21 Codas caractéristiques mesurées à travers deux systèmes modèles différents . . . 119
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Introduction générale

Qu’il s’agisse de recherches appliquées ou fondamentales, le transport des ondes en milieux

hétérogènes est un vaste domaine d’étude ayant bénéficié d’un regain d’intérêt au cours des

vingt dernières années [1], en particulier sous l’impulsion de domaines émergents tels que les

métamatériaux [2]. Dans un milieu homogène idéal (sans perte et non dispersif), une onde se

propage de manière balistique et sa célérité est par exemple facilement mesurable par temps de

vol si la distance parcourue par l’onde est parfaitement connue. En revanche, la détermination

de la célérité (de phase ? de groupe ?) d’un signal se propageant au sein d’un milieu hétérogène

fortement diffusant et dispersif est un problème classique posé depuis fort longtemps [3] et

en partie résolu [4]. En effet, si ce signal se propage sur quelques longueurs d’onde, tout en

résistant au désordre inhérent au milieu de propagation (onde cohérente), la forte interaction

qu’il subit avec les nombreux diffuseurs rencontrés sur son chemin lui fait perdre peu à peu sa

direction initiale et son énergie au profit d’ondes incohérentes, dites multiplement diffusées. Dans

ce processus de diffusion, la vitesse de transport de celles-ci est alors à distinguer des célérités

de phase et de groupe de l’onde cohérente évoquées précédemment.

Le problème de la diffusion (élastique) des ondes par des particules sphériques a été initia-

lement traité en électromagnétisme par G. Mie en 1908 [5]. Dans le cas d’une population de

particules de taille donnée, deux grands régimes de diffusion sont à distinguer selon la longueur

d’onde de l’onde incidente. Lorsque cette dernière est bien plus grande que la taille caractéris-

tique des hétérogénéités, le transport de ces ondes est dicté par la diffusion Rayleigh [1]. Pour

ce régime, en considérant une population de diffuseurs ponctuels, l’approximation de Rayleigh

conduit à une expression simplifiée de la puissance diffusée qui est inversement proportionnelle

à la longueur d’onde à la puissance 4. Ce modèle de diffusion simplifié permet notamment de

modéliser la diffusion des ondes lumineuses par les (petites) molécules de l’atmosphère donnant

au ciel sa couleur bleue. En revanche, cette approximation n’est plus valide lorsque la longueur

d’onde est plus petite que la taille des diffuseurs. C’est le cas par exemple de la diffusion (dite

de Mie) des ondes lumineuses par des (grosses) gouttelettes d’eau qui confère aux nuages leur

couleur blanche. Dans le régime intermédiaire, pour lequel la longueur d’onde est comparable à

la taille des diffuseurs, la diffusion devient résonante et peut altérer très fortement le transport

des ondes dans ces milieux hétérogènes. La fréquence et la nature de ces résonances, généra-

lement très marquées, dépendent de la taille et des propriétés des diffuseurs. Il en résulte une

description peu triviale de la dépendance fréquentielle des paramètres du transport des ondes

dans ces milieux diffusants et résonants [6].
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En acoustique, il est bien connu que le grand contraste de compressibilités entre l’air et l’eau

entrâıne de fortes résonances monopolaires (dites de Minnaert) dans les milieux bulleux. Les

larges oscillations isotropes de ces bulles sont alors à l’origine d’une forte atténuation et d’une

forte dispersion acoustique dans le milieu [7]. Pour une inclusion rigide et dense suspendue

dans un matériau souple (une bille de plomb dans un élastomère par exemple [8]), le centre de

masse de l’inclusion oscille selon un mode de vibration dipolaire. Il existe ainsi plusieurs types

de résonances multipolaires en fonction des propriétés mécaniques des inclusions et du milieu

environant. Bien que le point suivant ne soit pas (ou très peu) développé dans ce manuscrit, il

est à noter que ces résonances, parfois qualifiées de « locales », sont essentielles à l’obtention de

propriétés exotiques pour les métamatériaux (paramètres effectifs négatifs...) [9].

Sans pour autant rechercher de tels effets, la compréhension des phénomènes de diffusion mul-

tiple est essentielle pour de nombreux domaines de recherche et d’application. En acoustique, les

interactions multiples d’une onde avec les hétérogénéités du milieu de propagation peuvent être

exploitées pour l’imagerie médicale par exemple [10]. Ces interactions peuvent également s’avé-

rer bénéfiques pour la caractérisation de milieux composites [11] ou de la structure terrestre [12].

En effet, contrairement à une propagation balistique, une onde ayant été multiplement diffusée a

parcouru une distance beaucoup plus grande dans le milieu et transporte donc une plus grande

quantité d’information sur celui-ci. Pour mieux appréhender le transport des ondes multiple-

ment diffusées dans ces divers milieux fortement hétérogènes, il est nécessaire de développer des

systèmes modèles calibrés pour l’étude de ces phénomènes complexes en laboratoire.

Bien que de nombreux systèmes modèles aient été rapportés dans la littérature, nous nous

intéresserons dans ce travail à un système relativement simple : des émulsions de gouttes d’huile

fluorée « lentes » suspendues dans un gel aqueux. Le fort contraste de propriétés acoustiques

(en particulier de célérités) entre les deux phases fluides de l’émulsion conduit à l’émergence de

fortes résonances multipolaires des gouttes, faisant de ce système un candidat idéal pour l’étude

de la diffusion résonante des ultrasons. Dans ces travaux de thèse, il s’agira d’étudier l’influence

des résonances sur le transport des ultrasons dans ces systèmes.

Pour cela, les formalismes de la diffusion multiple en acoustique seront détaillés dans la pre-

mière partie du manuscrit. En particulier, le problème de diffusion d’une onde par un objet isolé

permettra d’analyser les résonances d’une goutte d’huile fluorée et d’introduire les différentes

quantités nécessaires à l’étude de la propagation en milieu hétérogène. La diffusion des ondes

par une population désordonnée d’inclusions sera ensuite décrite. Les solutions de l’équation de

propagation en milieu hétérogène étant récursives, nous détaillerons également les différentes ap-

proximations permettant d’obtenir une expression du nombre d’onde de l’onde cohérente d’une

part (la moyenne d’ensemble de la variable aléatoire représentant le champ) et une équation

gouvernant le transport de l’intensité moyenne du champ incohérent d’autre part (la variance

de cette variable aléatoire).

Le deuxième chapitre sera consacré à la description des différents dispositifs expérimentaux

développés lors de cette étude. Les propriétés acoustiques des deux phases fluides constituant

nos émulsions seront tout d’abord caractérisées, puis nous exposerons le protocole microflui-

dique permettant la synthèse d’émulsions quasi-monodisperses. Enfin, nous détaillerons les deux

2
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dispositifs expérimentaux inédits mis en place au laboratoire pour la caractérisation des ondes

cohérente et incohérente.

Le transport des ultrasons dans des émulsions faiblement concentrées sera étudié dans le

troisième chapitre. La validité des approximations établies dans le chapitre 1 pour les émulsions

résonantes diluées sera testée. Nous observerons ainsi les effets des résonances sur la dispersion

de l’onde cohérente et sur le transport des ondes multiplement diffusées. En particulier, la mesure

du coefficient de diffusion nous donnera accès à la vitesse de transport de l’intensité des ondes

multiplement diffusées pour différentes fréquences. Proche des fréquences de résonance, nous

verrons que ces ondes acoustiques sont ralenties par les inclusions comme cela a déjà été prédit

en électromagnétisme [13].

La dernière partie de l’étude sera consacrée à l’influence des fortes concentrations sur le

transport des ultrasons. Les théories utilisées pour la modélisation de l’onde cohérente dans les

systèmes diluées s’avèreront alors moins performantes. Lorsque la concentration augmente, les

inclusions sont très proches les unes des autres et il nous faudra tenir compte des nombreuses

interactions entre ces objets dans la modélisation du milieu global. Nous verrons également que

ces interactions microscopiques auront aussi un effet sur le transport macroscopique de l’in-

tensité moyenne. Aux fréquences de résonance, nous montrerons que le transport des ultrasons

est considérablement ralenti aux temps longs par des effets de sub-diffusion. Nos résultats se-

ront alors comparés à des mesures réalisées sur d’autres systèmes modèles fortement diffusants

(milieux granulaires frittés), dans lesquels un arrêt total du transport diffusif a été mis en évi-

dence [14]. Ce phénomène, qualifié de localisation d’Anderson [15], a été très largement étudié

depuis plus de cinquante ans [16] mais suscite toujours autant d’intérêt, en particulier en op-

tique [17]. Ainsi, depuis les travaux de S. John sur la localisation des ondes classiques [18], ce

domaine de recherche reste très actif. L’observation de la sub-diffusion que nous rapporterons

dans ce manuscrit laisse à penser que nos systèmes (émulsions résonantes), issus du monde de

la matière molle, pourraient offrir des perspectives intéressantes pour l’étude de la localisation

d’Anderson des ondes classiques, en particulier des ultrasons.

Bibliographie

[1] P. Sheng. Introduction to wave scattering, localization and mesoscopic phenomena. Springer

Science & Business Media, 2006.

[2] N. Engheta and R. W. Ziolkowski. Metamaterials : physics and engineering explorations.

John Wiley & Sons, 2006.

[3] L. Brillouin. Wave Propagation and Group Velocity. Academic Press, 1960.

[4] J. H. Page, P. Sheng, H. P. Schriemer, I. Jones, X. Jing, and D. A. Weitz. Group velocity

in strongly scattering media. Science, 271 :634–637, 1996.

[5] H. C. van de Hulst. Light scattering by small particles. Dover, 1981.

3



BIBLIOGRAPHIE

[6] A. Lagendijk and B. A. van Tiggelen. Resonant multiple scattering of light. Phys. Rep.,

270 :143–215, 1996.

[7] V. Leroy, A. Strybulevych, J. H. Page, and M. G. Scanlon. Sound velocity and attenuation

in bubbly gels measured by transmission experiments. J. Acoust. Soc. Am., 123 :1931–1940,

2008.
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Propagation acoustique en milieux

complexes résonants
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1.1 Diffusion d’une onde acoustique par un objet isolé

Dans ce chapitre, nous définissons les généralités de la propagation des ondes acoustiques

(scalaires) en milieux complexes résonants. Dans le contexte de cette étude, on définit un milieu

complexe comme un milieu hétérogène discret (les inclusions constituent des discontinuités de

propriétés mécaniques par rapport à la matrice environnante) et désordonné (les positions des

inclusions ne présentent pas de corrélation apparente). Dans le régime intermédiaire (lorsque la

longueur d’onde devient comparable à la taille des inclusions), les hétérogénéités sont susceptibles

d’entrer en résonance et d’impacter fortement la propagation des ondes dans le milieu complexe.

L’étude des ondes se propageant dans de tels milieux peut s’avérer difficile. Il est donc

nécessaire de s’affranchir de contraintes supplémentaires (telles que les incertitudes sur la taille

ou la concentration des inclusions) en exploitant un système modèle dont les propriétés sont

parfaitement connues et mâıtrisées. Les émulsions de gouttes d’huile fluorée FC40 suspendues

dans un gel aqueux vont se révéler être d’excellents systèmes modèles résonants aussi bien par la

simplicité et la mâıtrise de leur réalisation, que pour le caractère multipolaire de leurs résonances.

Ces fortes résonances sont induites par le du contraste de propriétés acoustiques entre la matrice

aqueuse (de célérité du son c0 = 1, 48 mm.µs−1 et de masse volumique ρv0 = 1 g.cm−3) et les

gouttes d’huile fluorée FC40 (c1 = 0, 64 mm.µs−1 et ρv1 = 1, 85 g.cm−3).

Pour décrire les résonances de ces gouttes d’huile fluorée, nous développons dans la première

partie de ce chapitre, le formalisme utilisé pour la résolution du problème de diffusion d’une

onde plane par un objet isolé. Ceci permettra alors d’introduire toutes les quantités décrivant les

propriétés de diffusion d’une inclusion. L’interaction d’une onde avec une population désordonnée

d’objets est ensuite détaillée, ainsi que les premières approximations permettant d’obtenir les

équations décrivant la propagation de l’onde « cohérente » (qui subit l’impact des diffuseurs sur

sa propagation, mais se propage de la même manière que dans un milieu homogène dispersif) et

des ondes « incohérentes » (les ondes multiplement diffusées dont les directions de propagation

sont analogues à un processus de marche aléatoire).

Enfin le choix des émulsions résonantes est appuyé par un bref état de l’art des systèmes

modèles historiquement développés pour l’étude de la propagation des ultrasons en milieux

complexes : les forêts de tiges d’acier, les suspensions de billes de verres et les milieux bulleux.

1.1 Diffusion d’une onde acoustique par un objet isolé

L’inclusion isolée étant la brique élémentaire du milieu complexe, nous étudions dans cette

première partie, le cas de la diffusion d’une onde harmonique plane par un objet sphérique fluide

immergé dans une matrice fluide (les calculs seront en particulier effectuées pour une goutte

d’huile fluorée suspendue dans de l’eau). Nous identifierons ainsi les fréquences de résonance

de cet objet, ainsi que les effets de ces résonances sur les propriétés de l’onde diffusée. Lors

de la description de la diffusion d’une onde par une population d’objets, nous verrons que ces

résonances modifient significativement les propriétés acoustiques effectives du milieu hétérogène.

6



Chapitre 1. Propagation acoustique en milieux complexes résonants

1.1.1 Formalisme des champs acoustiques impliqués

Pour formaliser les champs acoustiques impliqués dans cette étude, nous décrivons tout

d’abord la géométrie du problème. Nous considérons une onde plane, harmonique (de pulsation

ω) et scalaire, se propageant (suivant l’axe ~ez) dans un milieu indicé 0. Cette onde interagit avec

un objet sphérique de rayon a, indicé 1 (fig. 1.1). Dans l’optique de décrire la diffusion des ondes

acoustiques par une population de gouttes sphériques, le formalisme est décrit dans cette partie

dans un système de coordonnées sphériques (r, θ, ϕ).

Inclusion

z

x

y

r

θ
φ

Onde plane incidente

Matrice environnante
(ρ ,c )0 0

(ρ ,c )1 1

k0

v

v

ex

ez
ey

Fig. 1.1 – Système de coordonnées utilisé pour la description d’une onde plane acoustique diffusée par

une inclusion sphérique. ρvi et ci désignent respectivement la masse volumique et la célérité du son du

milieu indicé i.

Le choix d’une onde incidente scalaire et plane induit une invariance des champs selon l’angle

azimutal ϕ. Par conséquent, les champs de pression incident Pi (d’amplitude unité), réfracté à

l’intérieur de l’inclusion Pr et diffusé Pd, se décomposent sur une base d’harmoniques sphériques

de la manière suivante [1] :

Pi(r, θ, t) =
∞∑
n=0

jn(2n+ 1)jn(k0r)Pn(cos θ)e−jωt,

Pr(r, θ, t) =
∞∑
n=0

Bnjn(2n+ 1)jn(k1r)Pn(cos θ)e−jωt,

Pd(r, θ, t) =
∞∑
n=0

Anjn(2n+ 1)hn(k0r)Pn(cos θ)e−jωt,

(1.1)

où jn et hn sont respectivement les fonctions de Bessel et de Hankel sphériques de première

espèce et Pn les polynômes de Legendre. ki = ω/ci est le nombre d’onde de l’onde (de pulsation

ω) se propageant dans la matrice (de célérité du son c0) ou dans l’inclusion (de célérité du son

c1). Les nombres d’onde k0 et k1 peuvent être à valeurs complexes dans le cas de matériaux

absorbants. Ainsi, en considérant α0 et α1 les absorptions intrinsèques respectives de la matrice

et de l’inclusion, on a k0 = ω/c0 + jα0 et k1 = ω/c1 + jα1.
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1.1 Diffusion d’une onde acoustique par un objet isolé

Le calcul des propriétés de diffusion d’une inclusion repose sur la détermination des ampli-

tudes modales An et Bn de l’onde diffusée, éq. (1.1). Pour cela, il faut résoudre le problème

de continuité des champs de vitesse a et de pression à l’interface inclusion/matrice environnante

(r = a). Ainsi, les amplitudes modales An et Bn s’expriment de la manière suivante :

An = − qj
′
n(k0a)jn(k1a)− jn(k0a)j′n(k1a)

qh′n(k0a)jn(k1a)− hn(k0a)j′n(k1a)
, (1.2)

Bn = An
hn(k0a)

jn(k1a)
+
jn(k0a)

jn(k1a)
, (1.3)

où l’exposant ′ désigne la dérivée des fonctions hn(x) ou jn(x) par rapport à x. Ces amplitudes

modales sont représentées sur la figure 1.2 dans le cas d’une goutte d’huile FC40 immergée dans

de l’eau.

(a) (b)
n 

m
od

e 
(α

  ) n

n 
m

od
e 

(|A
  |) n

Fig. 1.2 – (a) Module |An| et (b) phase αn des coefficients An (pour n ∈ [0, 9]) en fonction de la fréquence

d’excitation, pour une goutte d’huile FC40 de rayon a = 0, 170 mm immergée dans de l’eau.

En notant An = |An|ejαn , on observe alors des fréquences de résonance repérées par des

maxima des amplitudes |An| ou des fortes variations de phase αn. Il s’agit en fait de fréquences

particulières auxquelles sont excités différents modes volumiques de déformation de l’inclusion,

induits par les contrastes de propriétés mécaniques entre l’inclusion et la matrice. Nous verrons

par la suite que ces résonances sont de type de Mie par analogie avec l’optique [2].

En définissant le facteur de qualité Qn de la résonance d’ordre n (quantifiant la résolution

fréquentielle d’une résonance) :

Qn =
fn

∆fn
, (1.4)

avec fn la fréquence de la résonance d’ordre n et ∆fn sa largeur à mi-hauteur, la figure 1.2 montre

que Qn augmente avec l’ordre n. Ainsi les résonances hautes fréquences sont plus marquées mais

également plus difficiles à détecter expérimentalement (nous verrons que la distribution en taille

d’une population d’objets affecte en priorité les résonances dont le facteur de qualité est grand).

De plus, lorsque le matériau constituant l’inclusion est absorbant, le facteur de qualité de chaque

résonance diminue (les résonances sont amorties). Néanmoins, nous verrons que les effets de la

distribution en taille des gouttes ainsi que la dissipation acoustique des matériaux utilisés dans

a. Les champs de vitesse s’expriment également en fonction des amplitudes modales des champs de pression à

l’aide de la relation d’Euler.
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Chapitre 1. Propagation acoustique en milieux complexes résonants

cette étude sont suffisamment faibles pour observer les six premiers modes de résonance des

gouttes d’huile fluorée dans la réponse acoustique d’une population de gouttes d’huile.

Les amplitudes modales An nous permettent dans un premier temps de calculer la fonction

de diffusion f(θ) de l’onde diffusée en champ lointain (Pd(r � λ0, θ) = f(θ)ejk0r/r), en fonction

de l’angle de diffusion θ :

f(θ) =
1

jk0

∞∑
n=0

(2n+ 1)AnPn(cos θ). (1.5)

Cette fonction étant à valeurs complexes f(θ) = |f(θ)|ejϕ(θ), |f(θ)| représente l’amplitude et ϕ(θ)

le déphasage induit par l’inclusion sur l’onde diffusée selon la direction faisant un angle θ par

rapport à la direction de propagation de l’onde incidente. Ainsi, la fonction f(0) est associée à

l’onde diffusée « vers l’avant » et f(π) à l’onde rétrodiffusée. La figure 1.3 est une représentation
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Fig. 1.3 – Représentation de l’amplitude de la fonction de diffusion |f(θ)| pour les fréquences corres-

pondant aux résonances (a) n = 0 (b) n = 1 et (c) n = 2 pour une goutte d’huile FC40 de rayon

a = 0, 170 mm immergée dans de l’eau.

angulaire de l’amplitude de la fonction de diffusion |f(θ)| pour les trois premières fréquences

de résonance. On remarque le caractère multipolaire des résonances de la goutte d’huile fluorée

immergée dans de l’eau. La résonance n = 0 (fig. 1.3a) correspond au mode monopolaire. La

diffusion est quasi-isotrope et correspond au mode de « respiration » de l’inclusion à l’instar de la

réponse acoustique basse fréquence d’une bulle d’air dans de l’eau [3]. La faible anisotropie vers

l’avant de |f(θ)| dans ce cas correspond à l’influence de la résonance dipolaire n = 1 dont l’effet

commence à être visible à cette fréquence (fig. 1.2a). Les directions de diffusion privilégiées par la

résonance n = 1 sont θ = 0 et θ = π (fig. 1.3b). Il s’agit d’une résonance de type dipolaire, liée au

déplacement du centre de masse de la goutte. Lorsque l’on augmente la fréquence d’excitation,

les résonances deviennent plus complexes, mais il est intéressant de remarquer que la fonction

de diffusion devient prépondérante pour la direction vers l’avant θ = 0 (fig. 1.3c). L’anisotropie

de la diffusion augmente alors avec la fréquence d’excitation.

À partir de cette fonction de diffusion, nous définissons maintenant plusieurs quantités utiles

à la description de la propagation de l’onde diffusée.
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1.1 Diffusion d’une onde acoustique par un objet isolé

Les sections efficaces de diffusion

La section efficace différentielle de diffusion σd(θ) = |f(θ)|2 caractérise le pourvoir diffusant

de l’inclusion dans la direction θ. On définit également la section efficace totale de diffusion

comme l’intégrale sur l’angle solide de la section efficace différentielle σd :

σT = 2π

∫ π

0
sin(θ)|f(θ)|2dθ. (1.6)

σT est homogène à une surface et correspond au rapport de la puissance de l’onde diffusée sur

la puissance par unité de surface de l’onde incidente.

La figure 1.4 est une représentation de la dépendance fréquentielle de la section efficace σT

d’une goutte d’huile FC40 de rayon a = 0, 170 mm immergée dans de l’eau. Les résonances

des inclusions sont marquées par des maxima de σT
b (la diffusion est plus forte pour ces fré-

quences). L’approximation de grandes longueurs d’onde devant la taille des inclusions (diffusion

de Rayleigh) σT ∝ ω4 [5] est valable pour des fréquences inférieures à la première fréquence de

résonance f < 1, 25 MHz.

0 0,5 1 1,5 2 2,5 3 3,5 4 4,5
Fréquence (MHz)

0

0,2

0,4

0,6

0,8

1

σ T (m
m

2 )

σT

 ∞ ω4

Fig. 1.4 – Section efficace totale de diffusion σT d’une goutte d’huile FC40 (dont les fréquences de

résonance sont repérées par les flèches rouges) immergée dans de l’eau en fonction de la fréquence d’ex-

citation (en ligne noire continue). L’approximation basse fréquence : σT ∝ ω4 caractéristique du régime

de diffusion de Rayleigh est représentée en ligne rouge discontinue.

Enfin, la section efficace totale de diffusion s’écrit simplement en fonction de la fonction de

diffusion vers l’avant f(0) du diffuseur, grâce au théorème optique [6] :

σT =
4π

k0
Imf(0). (1.7)

Ce théorème permet entre autres d’exprimer la distance caractéristique d’atténuation (par diffu-

sion) de l’onde cohérente se propageant dans un milieu homogène équivalent au milieu hétérogène

(cf. sec. 3.1.1) : le libre parcours moyen élastique `e.

b. Cette remarque est vraie pour les résonances des gouttes d’huile FC40. Il existe d’autres types de diffuseurs

exhibant certaines résonances marquées par des minima de σT [4].
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Chapitre 1. Propagation acoustique en milieux complexes résonants

La section efficace de transport

La section efficace de transport σ∗ caractérise l’anisotropie de la diffusion. Elle est définie à

partir du cosinus moyen < cos θ > (ou facteur d’anisotropie) de la manière suivante :

σ∗ = σT (1− < cos θ >), (1.8)

avec :

< cos θ >=
2π
∫ π

0 |f(θ)|2 cos(θ) sin(θ)dθ

σT
. (1.9)

On remarque que si la diffusion est isotrope (pour la résonance monopolaire de la goutte d’huile

immergée), nous avons |f(θ)|2 → cste et < cos θ >→ 0. En revanche, si la diffusion est très

marquée dans la direction θ = θ0, nous avons |f(θ)|2 → δ(θ − θ0) et dans ce cas < cos θ >→
cos(θ0). On obtient ainsi pour la goutte d’huile fluorée dans de l’eau à haute fréquence : θ0 =

0 et < cos θ >→ 1. La section efficace de transport servira alors à déterminer la distance

caractéristique après laquelle une onde se propageant dans un milieu hétérogène perd la mémoire

de sa direction de propagation initiale : le libre parcours moyen de transport `∗.

Le retard de diffusion

Les résonances impactent également la phase de l’onde diffusée, via la phase ϕ(θ) de la

fonction de diffusion f(θ). Le retard subi par une impulsion c diffusée de pulsation centrale ω,

est défini par [10] :

δD =
1

σT

[
2π

k0

∂Ref(0)

∂ω
+ 2π

∫ π

0
|f(θ)|2∂ϕ(θ)

∂ω
sin(θ)dθ

]
. (1.10)

Nous verrons que dans le cas de gouttes d’huile FC40 immergées dans de l’eau, le contraste

de célérités du son entre ces deux matériaux induit un temps de retard très important ayant

pour effet de modifier significativement la vitesse de transport des ondes multiplement diffusées

dans les émulsions, au voisinage des fréquences de résonance.

1.1.2 Analyse des champs de pression

Afin de mieux appréhender le comportement de la goutte d’huile FC40 au voisinage des

fréquences de résonance, nous présentons dans ce paragraphe les calculs des champs de pression

impliqués dans le problème de diffusion par un objet isolé, résultant d’une excitation plane

monochromatique. Ces champs sont calculés dans le système de coordonnées sphériques (défini

sur la figure 1.1) à partir des définitions de l’équation (1.1) et représentés dans le plan (x, z) sur

la figure 1.5 (le problème étant indépendant de l’angle ϕ pour une excitation en onde plane),

pour trois fréquences d’excitation correspondant aux trois premiers modes de résonance de la

goutte. Sur cette représentation, l’échelle de couleurs correspond à l’amplitude de la pression

en chaque point de l’espace, allant du bleu pour les dépressions acoustiques au jaune pour les

surpressions.

Ce calcul permet de comprendre l’analogie entre les résonances de Mie pour les ondes lumi-

neuses et les résonances multiplolaires des gouttes d’huile fluorée pour les ultrasons. En effet,

c. Ce retard de diffusion est une quantité dynamique qui n’est pas définie pour une onde monochromatique [7,8]

à l’instar du temps de groupe en milieu homogène [9].

11



1.1 Diffusion d’une onde acoustique par un objet isolé

chaque résonance correspond à un multiple de la demi-longueur d’onde à l’intérieur de la goutte

λ1/2, induisant différents modes de déformation de l’inclusion. La fréquence de résonance est

donc inversement proportionnelle au rayon de l’inclusion : si l’objet est plus grand, la longueur

d’onde λ1 doit également être plus grande pour exciter la résonance de celui-ci.

|f(θ)| (mm)
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z (mm)
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Fig. 1.5 – Champs de pression simulés pour les trois premiers modes de résonance d’une goutte d’huile

FC40 immergée dans de l’eau : (a) monopolaire, (b) dipolaire et (c) quadripolaire. L’échelle de couleurs

représente la pression par rapport à la pression ambiante (sans excitation) avec les surpressions en jaune

et les dépressions en bleu. Les flèches noires indiquent les déplacements de la frontière de l’inclusion (en

cercle noir).

Lorsque la demi-longueur d’onde de l’onde réfractée à l’intérieur de l’inclusion λ1/2 corres-

pond au diamètre 2a de la sphère (fig. 1.5a), le mode de résonance monopolaire (d’ordre n = 0)

de l’inclusion est excité. Il s’agit d’une succession de compression/dilatation de la goutte d’huile

sans déplacement de son centre de masse. Le contraste de compressibilités entre l’inclusion et

le milieu environnant doit donc être important pour générer ce type de résonance (de manière

analogue à la résonance de Minnaert pour une bulle d’air dans de l’eau).

La deuxième fréquence d’excitation, représentée sur la figure 1.5b, correspond à la résonance

dipolaire (n = 1) de la goutte. Dans ce cas, la longueur d’onde λ1 correspond au diamètre 2a de

la sphère qui ne se déforme pas mais dont la position du centre de masse oscille. Le contraste de

masses volumiques entre l’inclusion et la matrice est responsable de ce type de comportement,

de la même manière que pour des billes de plomb dans une matrice élastomère [11].

Enfin la dernière représentation (fig. 1.5c) correspond à la résonance quadripolaire (n = 2) de

la goutte. Il s’agit d’une déformation uni-axiale de la sphère (successivement suivant les axes x

et z) se produisant lorsque 4×λ1/2 = 2a. La fonction de diffusion à cette fréquence de résonance

présente alors quatre maxima locaux (fig. 1.3c).

Lorsque l’on augmente l’ordre n de la résonance (ou la fréquence d’excitation), les modes

de déformation de la goutte deviennent plus complexes et la fonction de diffusion f(θ) devient

prépondérante dans la direction θ = 0. Ces résonances sont cependant difficiles à observer

expérimentalement lors de la diffusion d’une onde par une population de gouttes. En effet,

toutes les gouttes n’ont pas exactement la même taille et résonnent donc pour des fréquences
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Chapitre 1. Propagation acoustique en milieux complexes résonants

légèrement différentes. Ces résonances ont des facteurs de qualité Qn très élevés et sont alors

masquées.

1.2 Diffusion d’une onde acoustique par une population d’objets

Après avoir introduit les différentes quantités caractérisant les propriétés de diffusion d’un

objet isolé, la propagation des ondes en milieux hétérogènes est modélisée dans cette section.

Nous considérons pour cela une population désordonnée d’objets discrets suspendus dans une

matrice de référence. La propagation d’une onde acoustique dans ce milieu de référence est décrite

grâce à la fonction de Green G0, solution de l’équation de Green en milieu homogène. Nous

verrons alors que les fluctuations des propriétés mécaniques du milieu hétérogène, induites par

les objets, conduisent à une expression récursive de la fonction de Green G en milieu hétérogène.

Le milieu étant désordonné, le champ acoustique en présence ψ = G ∗ ψ0 (ψ0 dénotant le

champ de pression incident et ∗ le produit de convolution) peut être vu comme une variable

aléatoire :

ψ =< ψ > +δψ, (1.11)

où < ψ > désigne la moyenne d’ensemble (sur les configurations du désordre) de ψ appelée champ

cohérent. Le champ incohérent δψ décrit les fluctuations aléatoires du champ ψ (< δψ >= 0).

Décrivons les évolutions de δψ à l’aide de son intensité moyenne :

< |δψ|2 >=< |ψ|2 > −| < ψ > |2.

L’enjeu est maintenant d’établir les expressions de la fonction de Green moyenne < G > et

de l’autocorrélation de la fonction de Green d < GG∗ >. Reprenons pour cela les développements

établis par A. Tourin [12], qui conduisent à l’expression du nombre d’onde effectif k de l’onde

cohérente et à l’équation du transfert radiatif gouvernant l’intensité spécifique I. Enfin, nous

décrivons les travaux de A. Lagendijk et de ses collaborateurs [8, 10] pour prendre en compte

dans la modélisation du champ incohérent, les retards induits par le contraste de célérités du

son entre l’huile fluorée et le gel aqueux.

1.2.1 Formalisation de la propagation de l’onde cohérente

Propagation en milieu homogène

La propagation à la célérité c0 d’une onde acoustique, de champ de pression P0(~r, t) en milieu

homogène non absorbant est décrite au point ~r et à l’instant t par l’équation de propagation :

∆P0(~r, t)− 1

c2
0

∂2P0(~r, t)

∂t2
= 0. (1.12)

Si l’onde considérée est monochromatique de pulsation ω (P0(~r, t) = ψ(~r)e−jωt), l’équation (1.12)

conduit à l’équation de Helmholtz :

∆ψ(~r) + k2
0ψ(~r) = 0. (1.13)

d. G∗ représente le conjugué de la fonction de Green G.
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1.2 Diffusion d’une onde acoustique par une population d’objets

La fonction de Green G0(~r, ~rs, ω) est la réponse impulsionnelle du milieu au point ~r pour une

source ponctuelle placée en ~rs. Elle obéit alors à l’équation suivante :

∆G0(~r, ~rs, ω) + k2
0G0(~r, ~rs, ω) = δ(~r − ~rs). (1.14)

Dans l’espace de Fourier spatial (de variable ~p), l’équation (1.14) conduit à l’expression suivante

de la fonction de Green en milieu homogène :

G̃0(p, ω) =
1

k2
0 − p2

, (1.15)

où p désigne le module du vecteur ~p. Les modes de propagation dans ce milieu homogène sont

alors déterminés à l’aide de l’équation de dispersion k2
0 = p2. G0 décrira la propagation des ondes

n’ayant subi aucune interaction avec les inclusions ou encore la propagation entre deux objets.

Propagation en milieu hétérogène

Un milieu hétérogène peut être modélisé comme un milieu de propagation dont la célérité

du son c(~r) = 1/
√
ρv(~r)χ(~r) dépend de l’espace (avec ρv(~r) la masse volumique et χ(~r) la

compressibilité du milieu au point ~r). L’équation de Helmholtz (1.13) compte maintenant un

terme source :

∆ψ(~r) + k2
0ψ(~r) = k2

0V (~r)ψ(~r), (1.16)

où l’opérateur « potentiel » : V (~r) = (1 − c2
0/c(~r)

2) + ∇ρv
ρv0k

2
0
.∇ caractérise l’hétérogénéité du

milieu [12]. L’équation de Green correspondante s’écrit alors :

∆G(~r, ~rs, ω) + k2
0G(~r, ~rs, ω) = δ(~r − ~rs) + k2

0V (~r)G(~r, ~rs, ω). (1.17)

La fonction de Green en milieu hétérogène, solution de cette équation, s’exprime de la manière

suivante :

G(~r, ~rs, ω) = G0(~r, ~rs, ω) + k2
0

∫
G0(~r, ~r1, ω)V (~r1)G(~r1, ~rs, ω)d~r1. (1.18)

En d’autres termes, l’onde se propageant dans le milieu hétérogène dépend à la fois du champ

non diffusé (représenté par G0) et des hétérogénéités (représentées par V ) affectant le champ

acoustique en présence (modélisé par G). Cette écriture étant récursive, l’équation (1.18) s’écrit

également sous la forme d’une série tenant compte de l’infinité des évènements de diffusion

(développement de Born) :

G(~r, ~rs, ω) = G0(~r, ~rs, ω) +

k2
0

∫
G0(~r, ~r1, ω)V (~r1)G0(~r1, ~rs, ω)d~r1 +

k4
0

∫
G0(~r, ~r1, ω)V (~r1)G0(~r1, ~r2, ω)V (~r2)G0(~r2, ~rs, ω)d~r1d~r2 +

k6
0

∫
G0(~r, ~r1, ω)V (~r1)G0(~r1, ~r2, ω)V (~r2)G0(~r2, ~r3, ω)V (~r3)G0(~r3, ~rs, ω)d~r1d~r2d~r3 + ...

(1.19)

Le premier terme du membre de droite de ce développement représente la contribution de

l’onde non diffusée et les lignes suivantes représentent respectivement les évènements de dif-

fusion simple, double et triple. L’écriture de l’équation (1.19) sous forme d’opérateurs [13] :

G = G0 + G0VG0 + G0VG0VG0 + G0VG0VG0VG0 + ... (1.20)
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Chapitre 1. Propagation acoustique en milieux complexes résonants

présente l’intérêt d’être plus compacte. Les milieux étudiés étant inclusionnaires (discrets),

l’opérateur V s’exprime en fonction de la somme des opérateurs propres à chaque objet i :

V =
∑

i Vi [12]. Ainsi, les termes de la forme
∑

i,j 6=i G0ViG0VjG0 représentent les évè-

nements de diffusion indépendante entre les objets i et j, alors que les termes de la forme∑
i,j 6=i G0ViG0VjG0ViG0 correspondent à des évènements de diffusion récurrente (ou boucle

de diffusion) sur l’objet i.

En introduisant l’opérateur :

T = V + VG0V + VG0VG0V + ..., (1.21)

qui tient compte de l’infinité des évènements de diffusion, l’équation (1.20) s’écrit également

sous la forme G = G0 + G0TG0. De la même manière que pour V, on définit l’opérateur

Ti = Vi + ViG0Vi + ... pour chaque objet isolé i. Il relie le champ diffusé ψd(~r) par l’objet i

au champ incident ψ0 :

ψd = G0Tiψ0. (1.22)

L’écriture dans le domaine de Fourier spatial (de variable ~p) de l’opérateur élémentaire Ti,

conduit à : T̃i(~p, ~ps, ω) = −1
4π f(~p, ~ps, ω), où f désigne la fonction de diffusion (1.5) et ~ps la

direction de l’onde incidente.

Calcul de la fonction de Green moyenne

Si les positions des objets sont indépendantes e, la moyenne d’ensemble <> de la fonction de

Green < G >= G0 + G0 < T > G0 s’exprime sous la forme intégrale suivante :

< G(~r, ~rs, ω) >= G0(~r, ~rs, ω) +

∫
G0(~r, ~r1, ω)Σ(~r1, ~r2, ω) < G(~r1, ~rs, ω) > d~r1d~r2, (1.23)

où apparâıt l’opérateur de masse Σ. Si les paramètres du milieu hétérogène sont invariants par

translation dans l’espace, < G >, G0 et Σ ne dépendent que de la différence (~r−~rs), et l’équation

(1.23) s’écrit comme suit dans le domaine de Fourier spatial de variable ~p :

< G̃(~p, ω) >= G̃0(~p, ω) + G̃0(~p, ω)Σ̃(~p, ω) < G̃(~p, ω) > . (1.24)

En substituant la relation (1.15) dans l’expression (1.24), la fonction de Green moyenne en milieu

hétérogène prend finalement la forme suivante :

< G̃(~p, ω) >=
1

k0(ω)2 − Σ̃(~p, ω)− p2
. (1.25)

Si l’opérateur de masse Σ dépend faiblement de la variable ~p, nous écrivons que Σ̃(~p, ω) ≈ Σ̃(ω)

(pour des diffuseurs ponctuels ou de très faibles concentrations en diffuseurs par exemple). Le

milieu de propagation peut être vu comme un milieu effectif (milieu homogène équivalent au

milieu inclusionnaire du point de vue acoustique). La fonction de Green moyenne (1.25) prend

alors la même forme que G0(~p, ω) (éq. 1.15) : < G̃(~p, ω) >= 1/(k2 − p2), où k est le nombre

d’onde effectif défini par la relation :

k(ω)2 = k0(ω)2 − Σ̃(ω). (1.26)

e. Si les opérateurs Ti sont indépendants, on écrit par exemple :∑
i,j < TiG0Tj >=

∑
i,j < Ti > G0 < Tj >.
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1.2 Diffusion d’une onde acoustique par une population d’objets

Ainsi la fonction de Green moyenne < G > décrit la propagation de l’onde cohérente via le

nombre d’onde effectif k. Les différentes modélisations du nombre d’onde k reposent sur le calcul

de l’opérateur de masse Σ̃(ω) sous certaines approximations comme l’Independant Scattering

Approximation (ISA) pour des milieux dilués, approximation qui consiste à ne considérer que

les évènements de diffusion indépendante (étudiés au chapitre 3) : Σ̃(ω) = ηT̃~p~p(ω). Pour les

milieux concentrés présentés au chapitre 4, l’opérateur Σ dépend de la variable ~p. D’autres

approches doivent alors être envisagées, telles que la détection des quasi-modes de propagation

par le calcul de la fonction spectrale (liée à la partie imaginaire de la fonction de Green moyenne

< G >) [5].

Enfin, le nombre d’onde effectif étant à valeurs complexes k = k′ + jk′′, on définit la célérité

de phase cph = ω/k′ et l’atténuation α = k′′ de l’onde cohérente. Les résonances des inclusions

impacteront la dispersion et l’atténuation du milieu effectif.

1.2.2 Formalisation du transport des ondes incohérentes

L’Équation de Bethe-Salpeter

Dans cette sous section, nous décrivons le transport de l’intensité moyenne < |ψ|2 > en milieu

hétérogène. De la même manière que pour le champ cohérent, calculons l’autocorrélation de la

fonction de Green en milieu hétérogène : < GG∗ >. L’équation gouvernant de manière exacte

cette quantité est l’équation de Bethe-Salpeter, qui s’écrit sous une forme similaire à l’équation

(1.23) pour la fonction de Green moyenne sous forme intégrale [5, 8, 12] :

< G(~r, ~rs, ω)G∗(~ρ, ~ρs, ω) >=

< G(~r, ~rs, ω) >< G∗(~ρ, ~ρs, ω) > +∫
< G(~r, ~r1, ω) >< G∗(~ρ, ~ρ1, ω) > Γ(~r1, ~ρ1, ~r2, ~ρ2, ω) < G(~r2, ~rs, ω)G∗(~ρ2, ~ρs, ω) > d~r1d~r2d~ρ1d~ρ2,

(1.27)

où Γ est appelé vertex irréductible. Il s’agit de la quantité analogue à l’opérateur de masse Σ pour

la description de < GG∗ >. L’équation de Bethe-Salpeter est également récursive et prend en

compte tous les évènements de diffusion entre (~r, ~rs) et (~ρ, ~ρs). Le premier terme du membre de

droite de l’équation (1.27) représente la contribution de l’intensité cohérente et le second terme,

l’intensité incohérente. En considérant un paquet d’ondes avec la pulsation ω et le vecteur d’onde

~p relatifs à la porteuse, et la pulsation Ω et le vecteur d’onde ~q relatifs à l’enveloppe, l’équation

de Bethe-Salpeter s’exprime de la manière suivante [12] :[
jωΩ

c2
0

− j~p.~q + ∆Σ̃ω~p(Ω, ~q)

]
Φω~p(Ω, ~q) = ∆G̃ω~p(Ω, ~q)

1 +
∑
~ps

Γ̃ω~p~ps(Ω, ~q)Φω~ps(Ω, ~q)

 , (1.28)

avec :
∆Σ̃ω~p(Ω, ~q) = 1

2j

{
Σ̃(ω + Ω/2, ~p+ ~q/2)− Σ̃(ω − Ω/2, ~p− ~q/2)

}
,

∆G̃ω~p(Ω, ~q) = 1
2j

{
G̃(ω + Ω/2, ~p+ ~q/2)− G̃(ω − Ω/2, ~p− ~q/2)

}
,

(1.29)

et Φω~p(Ω, ~q) désigne la transformée de Laplace relativement au temps et la transformée de Fourier

relativement à l’espace, de < GG∗ >. Cette nouvelle quantité correspond, à des constantes

près [8], à l’intensité spécifique I(~r, ~u, t) soit la densité de puissance rayonnée à travers une

surface de normale ~u = ~p/||~p|| par unité d’angle solide.
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Chapitre 1. Propagation acoustique en milieux complexes résonants

L’équation (1.28) peut s’interpréter comme une équation de transport pour la double trans-

formée Φω~p [8, 12] : les deux premiers termes du membre de gauche correspondent à la dérivée

particulaire ∂/∂t+ c0.∇ de Φω~p. Le troisième terme ∆Σ̃ω~p(Ω, ~q)Φω~p(Ω, ~q) représente l’extinction

de l’onde cohérente (gouvernée par Σ). Le premier terme du membre de droite est un terme

source et
∑

~ps
Γ̃ω~p~ps(Ω, ~q)Φω~ps(Ω, ~q) représente les « gains » par diffusion (selon la direction ~p,

pour des sollicitations selon l’ensemble des directions ~ps). Cette équation ne peut être réso-

lue de façon exacte (les quantités Σ et Γ tenant compte de tous les évènements de diffusion).

Il existe cependant une approximation similaire à l’approximation de diffusion indépendante

pour l’opérateur de masse Σ, appelée approximation de Boltzmann ou Ladder Approximation f

conduisant au calcul du vertex irréductible :

Γ̃ω~p~ps(Ω, ~q) ≈ ηT̃ (~p, ~ps, ω + Ω/2)T̃ ∗(~p, ~ps, ω − Ω/2). (1.30)

Cette nouvelle approximation s’interprète de la manière suivante : l’intensité incohérente est

uniquement issue de l’intensité de chaque séquence de diffusions, prise de manière indépendante

(en négligeant les interactions entre les ondes multiplement diffusées et les séquences de diffusions

récurrentes).

Au fur et à mesure de sa propagation et des évènements de diffusion, l’onde cohérente perd

de l’énergie en faveur des ondes multiplement diffusées. Il existe alors une relation entre l’onde

cohérente et les ondes incohérentes, et en particulier entre l’opérateur de masse Σ et le vertex

irréductible Γ. Un telle relation, appelée Identité de Ward, est obtenue en intégrant l’équation

(1.28) sur toutes les directions ~p sous l’hypothèse de régime stationnaire, c’est-à-dire Ω ≈ 0. Pour

un tel régime, si les effets d’absorption sont négligés, l’extinction de l’onde cohérente correspond

aux gains des ondes incohérentes. L’Identité de Ward devient [8] :

∆Σ̃ω~p(~q) =
∑
~ps

G̃ω~ps(~q)Γ̃ω~ps~p(Ω, ~q). (1.31)

Dans l’espace (~r, t), les approximations (1.30) et (1.31) conduisent à l’équation du transfert

radiatif gouvernant l’intensité spécifique (sans source et sans perte) :

1

ve

∂I(~r, ~u, t)

∂t
+ ~u.~∇I(~r, ~u, t) = −I(~r, ~u, t)

`e
+ η

∫
dθusσd(~u, ~us)I(~r, ~us, t), (1.32)

où θus est l’angle solide autour du vecteur unitaire ~us = ~ps/||~ps|| et ve la vitesse de transport

de l’énergie (décrite dans le chapitre 3) égale à la célérité de phase cph de l’onde cohérente

dans le cas d’inclusions non résonantes. Le libre parcours moyen élastique `e(= 1/2α) est la

distance caractéristique d’atténuation de l’intensité de l’onde cohérente. La dérivée de l’intensité

spécifique par rapport au temps (le premier terme du membre de gauche de l’équation 1.32) a

été introduite pour compenser l’approximation Ω ≈ 0. L’interprétation de l’équation (1.32) est

similaire à celle de l’équation (1.28) : les variations de l’intensité spécifique I(~r, t) à l’instant t,

au point ~r et dans la direction ~u sont dues aux pertes par atténuation de l’intensité de l’onde

cohérente, ainsi qu’aux gains par diffusion selon la direction ~u pour des sollicitations selon

l’ensemble des directions ~us.

f. La dénomination Ladder Approximation provient de l’écriture sous forme de « diagrammes en échelle » de

cette approximation [12].
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1.2 Diffusion d’une onde acoustique par une population d’objets

Nous verrons dans le chapitre 3 que cette dernière équation se réduit sous certaines approxi-

mations à une équation de diffusion (au sens diffusion de la chaleur) satisfaite par le coefficient de

diffusion caractéristique D. Cette équation gouverne le comportement de la densité d’énergie U

qui correspond à la quantité effectivement mesurée. En d’autres termes, si les ondes multiplement

diffusées n’interagissent pas entre elles et ne subissent pas de retard de diffusion, le transport de

l’intensité incohérente est analogue à un processus de marche aléatoire d’une particule, et suit

en moyenne un processus diffusif. Lorsque les approximations de diffusion indépendante ne sont

plus vérifiées, les interactions entre les ondes multiplement diffusées conduisent potentiellement

au transport « sub-diffusif » de l’intensité moyenne.

Pour des inclusions fortement résonantes, le retard de diffusion affecte l’identité de Ward

(1.31) (les pertes par diffusion n’alimentent plus directement les ondes incohérentes). Dans ce cas,

il n’est plus raisonnable d’utiliser l’approximation de régime stationnaire Ω ≈ 0 (la dépendance

temporelle de Φω~p est modifiée) et l’intégration de l’équation (1.28) dans le régime dynamique

(Ω 6= 0) donne [8] :

ω
∑
~p

∆G̃ω~p(Ω, ~q) = jΩŨω(Ω, ~q)− j~q.J̃ω(Ω, ~q)+

ω
∑
~p

[
∆Σ̃(Ω, ~q)−

∑
~ps

∆G̃ω~ps(Ω, ~q)Γ̃ω,~ps~p(Ω, ~q)
]

Φω~p(Ω, ~q),
(1.33)

avec Ũω(Ω, ~q) = ω
c20

∑
~p

Φω~p(Ω, ~q) et J̃ω(Ω, ~q) = ω
∑
~p

~pΦω~p(Ω, ~q).

Si le dernier terme de l’équation (1.33) est proportionnel à jΩ (et correspond donc à une

dérivée temporelle), cette relation s’interprète comme une équation de bilan :

sources =
∂U

∂t
+ ~∇. ~J +

∂(δ U)

∂t
, (1.34)

avec U la densité d’énergie (l’intégrale sur toutes les directions de l’espace de l’intensité spéci-

fique) et ~J le vecteur courant (le flux d’énergie par unité de surface). Le facteur δ correspond à

la correction de l’identité de Ward (1.31) dans le régime dynamique. Le produit δ U représente

donc la densité d’énergie « stockée » dans les objets (ou encore la correction due au retard de

diffusion aux résonances). Ainsi, si δ = 0, on retrouve les résultats précédemment obtenus dans

le régime stationnaire, éq. (1.31).

Le terme entre parenthèses dans l’équation (1.33) est par suite relié à jΩ via le produit δ ω/c2
0.

On obtient alors :

∆Σ̃ω~p(~q)−
∑
~ps

∆G̃ω~ps(~q)Γ̃ω~ps~p(Ω, ~q) = jΩ
ω

c2
0

δ. (1.35)

Le calcul du paramètre δ est réalisé sous l’approximation de faible concentration η en inclusions,

permettant d’exprimer les termes ∆Σ̃ et Ũ sous les approximations de Boltzmann et de l’ISA :

∆Σ̃ω~p(Ω, ~q) ≈ 2Ωη ∂T̃ (~p,~ps,ω)
∂ω ,

Γ̃ω~p~ps(Ω, ~q) = η|T̃ (~p, ~ps, ω)|2
(

1 + jΩ∂ϕ(~p,~ps,ω)
∂ω

)
,

(1.36)
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Chapitre 1. Propagation acoustique en milieux complexes résonants

avec T̃ (~p, ~ps, ω) = |T̃ (~p, ~ps, ω)|ejϕ(~p,~ps,ω). Avec les simplifications (1.36), B. A. van Tiggelen et

ses collaborateurs [10] ont établi l’expression suivante :

δ = η

[
−∂ReT̃ (~p, ~p, ω)

∂p2
+

∫
|T̃ (~p, ~ps, ω)|2

(4π2)

∂ϕ(~p, ~ps, ω)

∂p
dθus

]
, (1.37)

à partir de l’équation (1.35).

Finalement, dans le cas de milieux désordonnés résonants (i. e. δ 6= 0), l’équation du transfert

radiatif (telle que présentée éq. 1.32) n’est pas adaptée à la description du transport des ondes

multiplement diffusées. Dans ce cas, il faut veiller à prendre en compte l’énergie δ U « stockée »
dans l’objet. Nous verrons alors que la vitesse caractéristique des ondes multiplement diffusées

ne correspond plus à la célérité de phase ou de groupe du milieu effectif mais doit intégrer le

retard de diffusion au voisinage des fréquences de résonance modélisé par le paramètre δ.

1.3 Exemples de systèmes modèles résonants

Après avoir mis en place les outils nécessaires à l’étude, nous présentons différents systèmes

modèles ayant été utilisés pour comprendre la propagation des ultrasons en milieux complexes.

L’intérêt de ces systèmes modèles calibrés est d’en connâıtre et mâıtriser les propriétés.

La première contrainte pour le choix d’un tel système concerne le procédé de fabrication.

La synthèse du milieu désordonné doit être contrôlée afin de comporter le moins d’incertitudes

possibles pour parfaire la connaissance préalable de l’échantillon et mâıtriser ses paramètres

structurels comme la concentration en diffuseurs η ou le rayon moyen des inclusions < a >. Nous

verrons également dans le chapitre 3 que la faible dispersion en taille des diffuseurs préserve les

effets des résonances sur les paramètres acoustiques effectifs de l’échantillon.

Pour justifier le choix de notre système modèle, nous commencerons par établir un bref état

de l’art des principaux systèmes modèles acoustiques : les forêts de tiges d’acier, les suspensions

de billes de verre et les milieux bulleux. Puis nous présenterons le système modèle privilégié dans

cette étude : les émulsions de gouttes d’huile fluorée. Ces émulsions présentent deux intérêts ma-

jeurs. Le contraste élevé de propriétés mécaniques (célérité du son et masse volumique) entre les

constituants du système permet d’amplifier les résonances des inclusions. De plus, la faible ab-

sorption intrinsèque des différents matériaux utilisés permet d’observer les fluctuations du champ

incohérent sur des temps excédant de plusieurs ordres de grandeur, la durée caractéristique du

paquet d’ondes incident.

1.3.1 Forêts de tiges d’acier

Le premier système étudié est constitué de tiges d’acier inoxydable (de célérité des ondes

longitudinale cL1 = 5, 7 mm/µs et transversale cT1 = 3 mm/µs pour une masse volumique ρv1 =

7, 85 g/cm3) plongées de façon désordonnée dans de l’eau [14]. Il s’agit d’un système à deux

dimensions g d’inclusions solides résonantes initialement développé pour l’étude du retournement

temporel dans les milieux hétérogènes (afin de refocaliser une source ponctuelle) [15].

g. Les tiges sont considérées infiniment longues, parallèles et orientées perpendiculairement à la direction de

propagation de l’onde incidente.
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1.3 Exemples de systèmes modèles résonants

Pour ce système, l’onde diffusée peut être décomposée en une contribution « rigide » pour un

objet supposé parfaitement dur et une contribution « élastique » tenant compte les interactions

solide/fluide [16]. Les résonances des tiges d’acier apparaissent lorsque les ondes circonféren-

tielles se propageant à la surface du cylindre (la contribution élastique) sont en phase avec

la contribution rigide. Pour une population désordonnée d’objets, les effets de ces résonances

sont visibles car le système est calibré (avec une polydispersité de 2 %) [4]. Les expériences

acoustiques dans ces systèmes ont permis d’accéder à un ensemble de quantités caractéristiques

de la diffusion multiple (libre parcours moyen d’absorption, élastique ou de transport, retard

de groupe...), en exploitant simultanément les mesures de l’onde cohérente et du transport de

l’intensité moyenne [4,17], ainsi que les effets de rétrodiffusion cohérente [18].

Les fractions surfaciques de tiges variant de 5 à 15 %, V. Mamou [16] a analysé notamment

l’influence de la concentration sur la validité de différentes modélisations des propriétés acous-

tiques effectives. Les auteurs ont notamment mis en évidence l’influence de la corrélation entre

inclusions, sur l’atténuation de l’onde cohérente. Les approximations de diffusion multiple clas-

siques (telles que l’ISA) se sont révélées inadaptées, contrairement à une modélisation basée sur

le développement de l’opérateur de masse Σ au second ordre [19].

Les caractérisations en régime impulsionnel du champ incohérent ont conduit à une mesure

fréquentiellement résolue du coefficient de diffusion D, impactée par les résonances des tiges [16].

Ces mesures du coefficient D, associées à une estimation du libre parcours moyen de transport

`∗, ont permis une estimation de la vitesse de transport ve des ondes multiplement diffusées.

Le comportement fréquentiel de la vitesse ve montre alors l’influence du retard de diffusion

sur le transport de l’intensité incohérente moyenne < |δψ|2 > aux fréquences de résonance des

tiges [14].

Enfin, A. Bretagne et ses collaborateurs [20] ont observé la localisation transverse d’ultrasons

se propageant dans une forêt désordonnée de tiges orientées parallèlement à la direction de

propagation de l’onde incidente. L’impulsion se propageant dans ce « guide d’ondes désordonné »
reste confinée spatialement et temporellement contrairement au cas où l’arrangement de tiges

est ordonné, pour lequel l’onde guidée subie des effets de diffraction et de dispersion.

1.3.2 Suspensions de billes de verre

Le deuxième système modèle présenté dans cette section a été le support de travaux fonda-

teurs sur la propagation ultrasonore en milieux hétérogènes. En 1995, J. H. Page et ses collabora-

teurs publient une preuve expérimentale du transport diffusif des ultrasons dans un milieu hétéro-

gène à trois dimensions [21]. Ces échantillons sont constitués de billes de verre (cL1 = 5, 7 mm/µs,

cT1 = 3, 4 mm/µs et ρv1 = 2, 5 g/cm3) plongées dans de l’eau. La fraction volumique d’inclusions

correspond principalement h au remplissage maximal pour un milieu désordonné : φ ∼ 63%. La

polydispersité est P = 5% [23]. Lors de cette étude de l’approximation de transport diffusif des

ultrasons, les auteurs ont développé une méthode originale et largement réutilisée par la suite, de

h. Certaines expériences ont été réalisées avec des suspensions de billes de verre dans un mélange glycérol/eau

afin d’augmenter la viscosité de la matrice et de ralentir la sédimentation des inclusions. La fraction volumique

de billes de verre dans ces échantillons varie alors de φ = 21% à φ = 61% [22].
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Chapitre 1. Propagation acoustique en milieux complexes résonants

mesures fréquentiellement résolues du coefficient de diffusion D. Il s’agit de la première méthode

de caractérisation du coefficient D, indépendante des effets d’absorption et des conditions aux

limites des échantillons utilisés. Cette méthode, basée sur la caractérisation de la croissance du

halo diffusif, sera exploitée lors de notre étude pour la mesure du coefficient de diffusion D dans

les émulsions résonantes et l’observation du transport sub-diffusif des ultrasons.

Une nouvelle fois, les caractérisations simultanées des champs cohérent et incohérent dans

ces échantillons fournissent les mesures des libres parcours moyens, du coefficient de diffusion D

et de la célérité de groupe cgr. La vitesse de transport ve, déduite de D et `∗, est alors confrontée

à la célérité cgr [24–26].

Dans ces systèmes, les auteurs ont déterminé non seulement la transition entre la propagation

balistique et le transport diffusif des ondes (en faisant varier l’épaisseur des échantillons [27]),

mais également l’origine de la différence entre les vitesses cgr et ve en confrontant leurs résultats

expérimentaux à un modèle de la vitesse de transport tenant compte du retard de diffusion.

Cependant, la célérité des ondes étant plus grande dans les billes de verre que dans la matrice

environnante, le retard de diffusion et l’écart entre la célérité de groupe de l’onde cohérente et

la vitesse de transport étaient assez faibles.

Dans l’équipe de J. H. Page, ce système mis en place pour l’étude du transport diffusif

des ultrasons, est également précurseur d’autres études acoustiques sur les « bandes interdites

d’hybridation » dans des suspensions de billes de PMMA [28] ou sur la localisation d’Anderson

à trois dimensions des ondes ultrasonores dans des réseaux de billes d’aluminium frittées [29].

Dans ces milieux frittés les ondes se propagent le long d’un réseau de contacts entre billes.

Il s’agit là d’un système « granulaire », pour lequel la diffusion de l’onde est générée par les

contacts entre billes et non pas par des hétérogénéités comme dans les suspensions. Pour de

grandes longueurs d’onde, il est possible de modéliser le granulaire comme un milieu effectif

support de la propagation d’une onde cohérente, contrairement aux longueurs d’onde intermé-

diaires (comparables à la taille des billes) pour lesquelles les effets de diffusion multiple sont

prépondérants.

D’autres systèmes de ce type ont été étudiés. Il a par exemple été montré que l’approxi-

mation de diffusion est valable pour un empilement dense et aléatoire de billes de verre (non

frittées) dans l’air, auquel est appliqué une contrainte de confinement [30]. Dans ce dernier cas,

le milieu est aléatoire et compact. La fraction volumique de diffuseurs est fixe (φ ≈ 63 %). Le

pouvoir de diffusion de l’échantillon n’est plus piloté par la concentration en billes mais par la

contrainte de confinement appliquée au granulaire qui modifie les contacts entre les billes [31].

Les ondes multiplement diffusées constituent alors un excellent outil pour sonder des propriétés

microscopiques du milieu, telles que l’état des contacts entre les grains. Ainsi, pour une faible

contrainte de confinement, le frottement entre les billes est grand et les ondes incohérentes sont

très rapidement dissipées. Si la force appliquée sur le granulaire est au contraire importante, de

nouveaux contacts entre billes sont créés et le frottement entre les billes diminue. Les fluctuations

du champ incohérent perdurent alors sur des temps longs. De la même manière, le champ inco-

hérent est très sensible à l’état de surface des billes [32] et à une très faible fraction volumique

de fluide dans le milieu granulaire [30].
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1.3 Exemples de systèmes modèles résonants

L’étude des systèmes granulaires a montré la sensibilité des ondes multiplement diffusées

à de très faibles variations des propriétés mécaniques du milieu hétérogène. Ces observations

présentent alors un grand intérêt pour différentes applications en contrôle non destructif [33] ou

en sismologie [34] par exemple.

1.3.3 Millieux bulleux

Les systèmes de bulles d’air (c1 = 0, 34 mm/µs et ρv1 = 1, 2.10−3 g/cm3) dans de l’eau ap-

paraissent naturellement lors de la recherche de milieux complexes avec de forts contrastes de

propriétés acoustiques. Ce mélange offre des propriétés acoustiques très intéressantes pour de

très faibles fractions volumiques φ en bulles d’air. Pour φ < 1%, la célérité de phase cph de l’onde

cohérente se propageant dans le milieu très faiblement bulleux devient inférieure à la célérité du

son dans les deux phases [35].

Les bulles d’air sont intéressantes pour leur résonance de Minnaert. Il s’agit d’une résonance

basse fréquence i due à la grande différence de compressibilités entre l’air et l’eau environnante,

qui conduit à une importante déformation isotrope de la bulle (résonance monopolaire). Ainsi,

une faible population de bulles a déjà un impact très fort sur les propriétés de l’onde cohérente.

En développant une méthode de fabrication de type microfluidique, V. Leroy et ses collaborateurs

ont créé un système modèle bulleux, puis mesuré un libre parcours moyen élastique environ 240

fois inférieur à la longueur d’onde dans l’eau pour une fraction volumique de bulles d’air de

φ = 1 % [35].

Cette forte interaction entre les ultrasons et les bulles d’air est intéressante d’une part pour

la caractérisation de matériaux bulleux (la caractérisation des bulles dans la pâte à pain par

exemple [37]) et d’autre part pour la réalisation de métamatériaux (comme les absorbers acous-

tiques à partir d’un écran de bulles [38]).

Les propriétés effectives des matériaux bulleux sont donc très attrayantes et les fortes ré-

sonances monopolaires devraient conduire à l’apparition d’un champ incohérent après une très

faible distance de propagation (la section efficace de transport σ∗ étant très grande, l’onde in-

cidente perd très vite la mémoire de sa direction incidente). Ces systèmes sont alors a priori

adaptés à l’observation de divers régimes de transport tels que la sub-diffusion. Cependant, les

pertes importantes observées dans les milieux bulleux tendent à masquer les effets de diffusion

multiple à la résonance de Minnaert. Le champ incohérent est rapidement dissipé et les fluctua-

tions acoustiques ne persistent pas sur des temps suffisants pour observer un régime de transport

diffusif. O. Lombard et ses collaborateurs ont alors travaillé à des fréquences ultrasonores plus

élevées que la résonance de Minnaert, leur permettant d’observer le transport diffusif des ondes

et de mesurer un temps caractéristique de diffusion dans des milieux bulleux [3]. Cependant, la

résonance d’une bulle n’étant plus exploitée dans ce cas, le système perd de son intérêt pour

l’étude de régimes singuliers de transport des ultrasons.

i. La résonance de Minnaert est associée à une longueur d’onde dans l’eau 500 fois plus grande que la taille

de la bulle d’air [36].
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1.3.4 Émulsions de gouttes d’huile fluorée

Les émulsions résonantes constituées de gouttes d’huile fluorée FC40 suspendues dans un gel

aqueux ont été utilisées dans un premier temps pour étudier les effets des résonances multipolaires

et de la dispersion en taille des diffuseurs, sur la propagation de l’onde cohérente [39, 40]. Dans

cette étude, les faibles valeurs de libre parcours moyen élastique `e relevées pour des échantillons

très diluées (`e/λ ≈ 0, 74 pour une fraction volumique de gouttes d’huile de φ = 5, 8 %), sont

encourageantes pour l’observation de régimes de transport anormaux dans des échantillons plus

concentrés (jusqu’à φ = 40 %). Le système de fabrication des échantillons autorisant une synthèse

des gouttes d’huile avec une très faible dispersion en taille, l’effet des résonances multipolaires

sur les mesures de la propagation cohérente et du transport des ondes multiplement diffusées

devrait être très marqué.

Pour ce système, le contraste de célérités du son entre la matrice et le diffuseur est moins

important que pour les milieux bulleux. Cependant, les absorptions intrinsèques de l’huile FC40

et du gel aqueux sont très faibles et les fluctuations temporelles du signal transmis à travers

un échantillon d’émulsion résonante s’étendent sur des temps supérieurs à 500 fois la durée

de l’impulsion incidente. Cette observation est la signature d’effets de diffusion multiple très

importants.

Un autre aspect important de la suspension de gouttes d’huile FC40 est sa structure entiè-

rement fluide, qui autorise les mesures du champ multiplement diffusé directement à l’intérieur

du milieu hétérogène. L’absence de polarisation (ondes scalaires) a permis de simplifier les mo-

dèles de transport des ondes. Cependant, nous verrons que cette structure fluide pose certaines

difficultés techniques liées à sa stabilité dans le temps (évaporation des constituants).

Ces différents arguments nous ont conduit à exploiter les émulsions résonantes comme sys-

tème modèle pour l’étude des ondes multiplement diffusées. Ceci a permis en particulier des

analogies avec les systèmes optiques pour lesquels la célérité des ondes à l’intérieur des diffu-

seurs est également faible.

Le chapitre 3 sera consacré à l’étude des émulsions diluées. Ainsi le pouvoir de diffusion rela-

tivement faible de ces échantillons permettra de valider les approximations de diffusion indépen-

dante utilisées (ISA et Ladder Approximation). La propagation dans les émulsions concentrées

sera détaillée dans le chapitre 4, consacré aux régimes de transport anormaux lorsque le libre

parcours moyen élastique `e devient significativement plus petit que la longueur d’onde dans la

matrice λ0.

1.4 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons développé les théories de base pour la description de la propa-

gation des ultrasons en milieux complexes et en particulier dans les émulsions résonantes.

À partir de la formalisation de la diffusion d’une onde plane par un objet sphérique, les

résonances de type Mie d’une goutte d’huile FC40 immergée dans de l’eau ont été identifiées

ainsi que leurs effets sur les grandeurs caractéristiques nécessaires à cette étude (telles que les

sections efficaces de diffusion et de transport ou le retard de diffusion). L’observation des champs

23



1.4 Conclusion

de pression pour une goutte isolée permet alors d’appréhender l’analogie avec la diffusion de Mie

en optique.

Pour une population désordonnée d’objets, le champ acoustique en présence est décrit par une

variable aléatoire ψ. La fonction de Green moyenne < G > de ce champ donne accès au nombre

d’onde k de l’onde cohérente < ψ > (moyennée sur toutes les configurations du désordre), les

ondes incohérentes δψ étant décrites d’autre part par l’autocorrélation de la fonction de Green

< GG∗ >. Le lien entre ces deux quantités est établi par une identité de Ward qui doit être

modifiée lorsque le retard de diffusion affecte les équations de bilan. Dans ces deux cas, les

équations décrivant < G > et < GG∗ > sont récursives afin de tenir compte de l’infinité des

événements de diffusion et ne peuvent pas être résolues directement. Des approximations de

faible concentration η permettent de ne retenir que les évènements de diffusion indépendants et

d’obtenir une développement simple du nombre d’onde k de l’onde cohérente et de l’équation

du transfert radiatif pour la description du transport de l’intensité moyenne.

Enfin pour justifier l’utilisation des émulsions résonantes dans cette étude, nous avons dressé

un bref état de l’art des principaux systèmes modèles utilisés en acoustique. Les suspensions de

gouttes d’huile FC40 apparaissent comme un excellent système modèle fluide à trois dimensions

autorisant l’étude de l’impact des résonances sur la diffusion multiple des ultrasons.

Le chapitre 2 sera dédié aux aspects techniques de l’étude. La synthèse des émulsions ré-

sonantes ainsi que la caractérisation acoustique des constituants seront décrites. Nous verrons

également comment estimer expérimentalement l’onde cohérente issue du concept de moyenne

d’ensemble. Enfin, le dispositif expérimental original de mesure in situ de l’intensité moyenne

sera également détaillé.
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2.1.3 Analyse de la structure des émulsions . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35
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2.1 Fabrication d’émulsions résonantes monodisperses

Les émulsions résonantes (composées de gouttes d’huile fluorée suspendues dans une matrice

aqueuse) constituent un système modèle pour l’étude du transport diffusif des ondes acoustiques

en milieux diffusants et fortement résonants. Nous nous attachons dans ce chapitre à la des-

cription des différents dispositifs expérimentaux utilisés pour synthétiser ces émulsions et en

étudier leurs propriétés acoustiques. Dans un premier temps, nous caractérisons acoustiquement

les deux phases fluides des émulsions afin de vérifier leur faible absorption intrinsèque et d’éva-

luer le contraste de célérités du son entre ces deux constituants. Nous verrons dans la suite de

ce chapitre, comment synthétiser et contrôler la structure des émulsions afin de privilégier le

régime de transport du champ acoustique en présence. L’outil microfluidique utilisé ici, permet

de fabriquer des émulsions avec des fractions volumiques allant de 0 % à 40 %.

Le premier dispositif acoustique mis en place permet la caractérisation des propriétés de

l’onde cohérente. Nous détaillons la démarche suivie pour estimer expérimentalement ce concept

d’onde moyennée sur « toutes » les configurations du désordre. Le dispositif fournit une estima-

tion des propriétés de l’onde cohérente telles que l’atténuation, la célérité de phase et celle de

groupe, aussi bien pour des émulsions diluées que très concentrées. La connaissance précise de

ces trois quantités est essentielle aussi bien pour corroborer les paramètres structurels de l’émul-

sion choisis lors de la fabrication, que pour définir des longueurs caractéristiques délimitant les

régimes de transport du champ incohérent.

Le dispositif de mesure de l’onde incohérente, détaillé dans la troisième et dernière partie

de ce chapitre, doit permettre la caractérisation de l’évolution du « halo diffusif » de l’intensité

incohérente moyenne. La particularité de nos échantillons étant leur structure entièrement fluide,

il est possible de sonder le champ acoustique multiplement diffusé directement au sein de ces

milieux complexes. Ce choix ajoute des contraintes de conception supplémentaires au dispositif.

De plus, le système étant très faiblement absorbant, la dynamique du transport diffusif sur des

temps très longs peut être observée moyennant l’optimisation de la châıne d’acquisition.

2.1 Fabrication d’émulsions résonantes monodisperses

La synthèse d’émulsions résonantes est un procédé relativement simple et mâıtrisé depuis

plusieurs années au laboratoire [1–3]. Il faut cependant adapter le procédé de fabrication des

échantillons en vue de l’étude du champ multiplement diffusé. En effet, l’exploration de différents

régimes de propagation n’est possible que si nous possédons une grande liberté dans le choix de

la concentration des émulsions et de la taille des gouttes qui les constituent. Ainsi dans l’optique

de synthétiser des émulsions très concentrées et monodisperses, il a fallu optimiser la taille des

gouttes, la dilution du gel (afin d’obtenir la matrice aqueuse) et les paramètres d’injection.

Les propriétés structurelles des émulsions sont mâıtrisées avec précision grâce à un procédé de

microfluidique robotisé. De plus, la simplicité du système autorise la synthèse d’émulsions direc-

tement au laboratoire, quelques heures avant les mesures acoustiques. Nous verrons cependant

que certaines limites existent du point de vue de leur concentration et de leur manipulation.
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Chapitre 2. Méthodes et dispositifs expérimentaux

2.1.1 Propriétés acoustiques des constituants des émulsions

La célérité de phase des ondes dans les deux phases fluides de l’émulsion (notée c0 pour la

matrice et c1 pour les inclusions) est une donnée à connâıtre avec précision afin de caractériser

et modéliser les effets de résonance. De même, l’étude des effets de diffusion multiple nécessite

l’observation de codas s’étendant sur des temps très longs. Il est donc nécessaire de vérifier la

faible absorption des deux constituants de nos émulsions (α0 et α1). La principale difficulté de

cette étude réside dans la caractérisation de ces très faibles niveaux d’absorption.

Les premiers tests ont été effectués par mesures différentielles avec l’eau qui est communé-

ment utilisée comme milieu de référence pour les ondes acoustiques. Cependant, les propriétés

acoustiques du gel aqueux étant a fortiori proches de celles de l’eau, une telle mesure est délicate.

La solution choisie est une mesure différentielle sur le même matériau mais avec une différence

de distances de propagation ∆z = z2− z1. Ce différentiel doit être suffisamment grand pour que

les effets d’atténuation soient significatifs. Une méthode de division spectrale nous permet alors

de déterminer le nombre d’onde de l’onde s’étant propagée sur les deux distances z1 et z2. Ce

nombre d’onde étant à valeurs complexe, la mesure donne alors simultanément accès à la célérité

de phase et à l’atténuation de l’onde. Il faut cependant être prudent quant aux effets éventuels

de diffraction liés à la taille finie de la source pouvant polluer la mesure du nombre d’onde. En

effet, en champ proche les effets de diffraction deviennent importants dès que la variation ∆z

est plus grande que la longueur d’onde [4]. Il faut donc placer la cellule de mesure suffisamment

loin de l’émetteur afin que les fluctuations du champ acoustique soient les plus faibles possibles.

Milieu m
à caractériser

Eau

Film de Kapton

z

240 m
m

Émetteur

Récepteur

25,4 mm

Fig. 2.1 – Schéma du dispositif expérimental utilisé pour caractériser les propriétés acoustiques du gel

aqueux et de l’huile fluorée.

Les transducteurs utilisés (de rayon Rcap = 12, 7 mm) sont conçus pour émettre des signaux

centrés autour d’une fréquence centrale suffisamment élevée (f0 = 5 MHz) afin d’accentuer

les effets d’absorption qui sont a priori proportionnels au carré de la fréquence (f2) [5, 6].

L’émetteur est placé au fond d’une cuve remplie d’eau de profondeur H = 240 mm de telle sorte

à générer une onde plane à la surface libre de l’eau (fig. 2.1). Une cellule circulaire contenant
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2.1 Fabrication d’émulsions résonantes monodisperses

le matériau à caractériser (Øcel = 94 mm, fermée par le bas par un film de Kapton transparent

aux fréquences étudiées) est placée à la surface de l’eau. Le récepteur, fixé sur une platine de

translation verticale, est plongé dans le matériau fluide à caractériser. Ce dispositif permet de

mesurer l’onde acoustique pour différentes distances de propagation z à l’intérieur du matériau.

Une impulsion électrique de fréquence centrale 5 MHz est utilisée pour exciter l’émetteur et

générer un signal acoustique large bande (fig. 2.2). Les signaux sont mesurés pour deux distances
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Fig. 2.2 – (a) Signal incident mesuré à l’entrée de la cellule (z = 0 mm). (b) Module de la transformée

de Fourier correspondante.

de propagation différentes z1 et z2. Les transformées de Fourier des deux signaux correspondants

S̃1 et S̃2 s’expriment de la manière suivante :

S̃i = ej(kmzi−ωt) = |S̃i|ejϕi , i ∈ {1, 2}, (2.1)

avec km = ω/cm +jαm le nombre d’onde de l’onde se propageant dans le milieu m à caractériser,

et ω sa pulsation. La technique de division spectrale mentionnée ci-dessus nous permet alors de

caractériser cette onde via sa célérité de phase cm et son atténuation αm tel que :

αm = ln
(
|S̃1|
|S̃2|

)
/(z2 − z1),

cm = ω(z2−z1)
ϕ1−ϕ2

.

(2.2)

Pour la caractérisation des deux phases fluides, nous avons choisi une distance de propagation

z1 = 3 mm fixe et une distance z2 variant de 5 à 15 mm par pas de 2 mm. Nous obtenons ainsi

six mesures différentes des paramètres αm et cm qui nous donnent accès à une estimation des

incertitudes de mesure. Ces résultats sont présentés sur la figure 2.3 pour la caractérisation du

gel aqueux et sur la figure 2.4 pour celle de l’huile fluorée FC40. Pour la mesure de l’absorption,

la fonction d’ajustement est dans les deux cas quadratique avec la fréquence (αm = amf
2), en

accord avec les résultats communément admis pour l’absorption des ondes acoustiques dans les

fluides newtoniens [5, 6].

La caractérisation du gel aqueux confirme sa très faible absorption intrinsèque α0 =

(5±1).10−5 MHz−2.mm−1 (fig. 2.3a) et sa célérité de phase c0 = (1,493±2.10−4) mm.µs−1 proche
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(a) (b)

Fig. 2.3 – Résultats de la caractérisation acoustique du gel aqueux : (a) absorption intrinsèque α0 (la

ligne continue représente l’ajustement quadratique utilisé) et (b) célérité de phase c0.

de celle de l’eau a (fig. 2.3b). Les résultats de la caractérisation de l’huile FC40 montrent de

même une très faible absorption intrinsèque avec α1 = (1±0,2).10−3 MHz−2.mm−1 (fig. 2.4a)

et confirment le contraste de célérités du son attendu avec c1 = (0,646±2.10−4) mm.µs−1 (fig.

2.4b). Bien que α1 = 20α0, les pertes par absorption acoustique dans l’huile restent très faibles

et les émulsions seront toujours constituées majoritairement de gel avec φ ∈ [5, 25] % (φ étant

la fraction volumique de gouttes d’huile dans l’émulsion). Ainsi, nous comparerons par la suite

l’atténuation caractéristique des ondes multiplement diffusées à l’absorption α0 du gel pur.

3 3,5 4 4,5 5 5,5 6
Fréquence (MHz)

0,645

0,646

0,647

c 1 (m
m

.µ
s-1

)

3 3,5 4 4,5 5 5,5 6
Fréquence (MHz)

0,02

0,03

0,04

0,05

α 1
 (m

m
-1

)

f(x) = a.x2

a = 1.10-3 MHz-2.mm-1

f(x) = a
a = 0,6456 mm.µs-1

(a) (b)

Fig. 2.4 – Résultats de la caractérisation acoustique de l’huile fluorée FC40 : (a) absorption intrinsèque

α1 (la ligne continue représente l’ajustement quadratique utilisé) et (b) célérité de phase c1.

Enfin, les expériences de diffusion multiple nécessitent de nombreuses acquisitions et peuvent

durer plusieurs jours. Le dispositif expérimental n’étant pas immergé (cf. sec. 2.3.1), le gel

aqueux subit les effets de l’évaporation. Dans l’optique de vérifier l’effet du séchage du gel sur

ses propriétés acoustiques, le même type de caractérisation a été effectué sur un échantillon

de gel aqueux laissé à l’air libre pendant 24 heures. La caractérisation de ce gel séché donne

α24h = (2±1).10−5 MHz−2.mm−1 pour l’absorption intrinsèque de ce nouvel échantillon et une

a. Les incertitudes de ces mesures sont estimées à partir des résidus des ajustements de l’absorption et de la

célérité du son.
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2.1 Fabrication d’émulsions résonantes monodisperses

célérité du son de c24h = (1,491 ± 1.10−4) mm.µs−1. Cette mesure confirme la stabilité des

propriétés acoustiques du gel : la faible variation de célérité du son peut être expliquée par une

légère variation de la température ambiante et l’absorption diminue faiblement (α24h = α0/2, 5)

contrairement à l’idée selon laquelle le séchage augmente la viscosité du gel.

2.1.2 Dispositif microfluidique pour la synthèse d’émulsions

La méthode employée pour la fabrication des émulsions fait appel à un dispositif microflui-

dique [1, 3] initialement utilisé pour la synthèse de milieux bulleux [7]. Ce procédé permet de

fabriquer des émulsions résonantes très monodisperses (avec une polydispersité P de l’ordre de

3 %).

La première étape de la synthèse des échantillons est la dilution d’un gel à seuil commercial.

Cette dilution est une phase cruciale qui gouverne la qualité de l’émulsion, notamment sur la

contrainte seuil du gel qui permet de maintenir les gouttes en suspension. En accord avec les

études précédentes [3], la concentration massique optimale en gel (mgel/(meau +mgel)) trouvée

est de 30 %. Cette concentration permet d’éviter la sédimentation des diffuseurs et augmente

la stabilité des émulsions. De plus, la dilution du gel est suffisante pour la manipulation de

l’échantillon et autorise la relaxation des gouttes vers une forme sphérique. Ce gel dilué est

ensuite dégazé par centrifugation afin d’éviter la présence de micro-bulles d’air dans l’émulsion.

Le dispositif de fabrication (fig. 2.5) est composé d’un système robotique trois axes, piloté

par le logiciel Labview. La cellule de fabrication contenant le gel dilué est placée sur le plateau

de translation horizontale (x, y) de ce système. Une aiguille non-biseautée de diamètre interne

0,26 mm est fixée sur l’axe de translation vertical (z) et est reliée à une seringue contenant

l’huile fluorée à injecter. Cette aiguille est plongée dans le gel et injecte l’huile avec un débit Q

constant contrôlé par un pousse-seringue électronique. Par translation à vitesse v constante, la

tête d’injection décroche alors des lignes de gouttes d’huile dans le gel aqueux suivant l’axe (x).

Par décalages successifs suivant l’axe (y), un plan de gouttes est alors créé. En déplaçant verti-

calement l’aiguille, nous pouvons superposer les plans de gouttes et remplir ainsi la cellule. La

structure pseudo-périodique ainsi créée est ensuite rendue aléatoire par le transfert de l’émulsion

de la cellule de fabrication vers les autres cellules servant aux mesures acoustiques (fig. 2.6).

. (x,y)

(z)

Seringue

Gel dilué

Aiguille

Huile
FC40

Fig. 2.5 – Dispositif d’injection de gouttes d’huile fluorée en suspension dans le gel aqueux.
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Chapitre 2. Méthodes et dispositifs expérimentaux

Les valeurs de la vitesse de déplacement v de l’aiguille et du débit Q d’injection influent sur

le rayon a des gouttes. Les pas dy entre deux lignes et dz entre deux plans, sont modifiés pour

obtenir la concentration η = φ/(4πa3) en gouttes d’huile. φ représente ici la fraction volumique

de gouttes d’huile φ = Vhuile/(Vhuile + Vgel), V désignant le volume des différents constituants.

(x)

(y)

(a) (b)

1 mm 1 mm

Fig. 2.6 – (a) Photographie (×50) de l’émulsion « pseudo-périodique » dans la cellule d’injection (φ =

30 %). (b) Émulsion aléatoire après transfert dans la cellule de caractérisation acoustique.

2.1.3 Analyse de la structure des émulsions

Cette méthode de fabrication, simple et robuste, nous laisse une grande liberté quant à

la structure des émulsions. Dans notre cas de diffuseurs sphériques, nous pouvons aisément

jouer sur la concentration et la taille des diffuseurs. Il existe cependant certaines limitations

intrinsèques au dispositif. Il est par exemple très difficile d’injecter des gouttes très petites (a <

0, 130 mm) sans changer le diamètre interne de l’aiguille et en gardant une faible polydispersité.

Une loi empirique a été précédemment établie pour prévoir la taille des gouttes en fonction

des paramètres d’injection v et Q [3]. Nous fixerons dans ce travail v = 30 mm.s−1 et Q = 30

µL.min−1 générant des gouttes avec un rayon moyen < a > de l’ordre de 0, 170 mm. La dispersion

en taille des gouttes est mesurée optiquement avec un grossissement de × 50. Cependant, comme

le montre la figure 2.6, le contraste optique entre l’huile et le gel est très faible et cette mesure est

très difficile à automatiser à l’aide de méthodes de traitement d’image classiques. Ainsi, pour des

échantillons concentrés ou dès lors que plusieurs plans de gouttes sont superposés, la détection

des contours des gouttes n’est pas fiable. Nous pouvons cependant mesurer la distribution en

taille sur une injection test diluée. La figure 2.7 présente une telle distribution mesurée sur

environ 200 gouttes.

En supposant que la distribution en taille des gouttes est gaussienne, nous pouvons estimer

la moyenne < a > et l’écart-type σ du rayon des gouttes de cet échantillon à l’aide d’une

fonction d’ajustement gaussienne. Ces deux quantités donnent accès à la polydispersité P de

l’échantillon :

P =
σ

< a >
. (2.3)
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2.1 Fabrication d’émulsions résonantes monodisperses

0,15 0,16 0,17 0,18 0,19 0,2
Rayon a (mm)

0

10

20

30

N 
go

ut
te

s

f(r) = B.e-(a-<a>)2/2σ2

B = 15
<a> = 0,172 mm
σ  = 0,008 mm

Fig. 2.7 – Distribution en taille de l’échantillon « test » mesurée optiquement sur environ 200 gouttes.

L’ajustement gaussien (en trait discontinu) permet d’estimer la moyenne < a > et l’écart-type σ du rayon

des gouttes de cet échantillon.

Pour cet échantillon, nous avons mesuré < a >= 0, 172 mm et P = 4,7 %. Ces résultats seront

par la suite confirmés par mesures acoustiques dans le chapitre 3. Les échantillons les plus

monodisperses sont obtenus pour de faibles fractions volumiques. En effet, plus l’écart entre

deux gouttes est grand, plus l’échantillon est stable. Nous pouvons quantifier la distance inter-

gouttes b, entre les centres de deux gouttes dans une émulsion de fraction volumique φ grâce à

la relation b = 2a/φ1/3. Pour de grandes fractions volumiques (b ∼ 0,5 mm), les gouttes peuvent

coalescer lors de la manipulation de l’émulsion. De plus, le ralentissement de la tête d’injection

en bout de ligne augmente la polydispersité en générant de plus grosses gouttes. Ces gouttes

sont alors supprimées manuellement à la fin de l’injection afin de réduire la polydispersité. Nos

tests et les résultats acoustiques (chaps. 3 et 4) démontreront que cette étape supplémentaire

n’a aucun effet sur la fraction volumique totale de l’échantillon.

Le deuxième paramètre structurel des émulsions facilement contrôlable est la fraction volu-

mique φ. Comme nous l’avons vu au paragraphe précédent, la principale difficulté est de produire

des émulsions concentrées et monodisperses. Dans notre cas, la limite haute en fraction volu-

mique est φ = 40 %. Une telle concentration est atteinte en doublant le passage de l’aiguille sur

la première rangée de gouttes. La contrainte seuil du gel permet aux gouttes de se réarranger

sans être endommagées (fig. 2.8a) lors du second passage de l’aiguille. Cependant, compte tenu

de sa faible distance inter-gouttes (b ∼ 0,46 mm), la durée de vie de cet échantillon n’excède pas

quelques heures et sa manipulation est très difficile.

Enfin, il est possible de profiter du caractère déterministe de l’injection pour créer des sys-

tèmes pseudo-périodiques. L’étape de « mélange » de l’émulsion est supprimée en réalisant l’in-

jection directement dans la cellule de mesure (fig. 2.8b). Les résultats de la caractérisation

acoustique seront présentés dans le chapitre 4 mais il est dès à présent possible de constater la

difficulté de réaliser des « cristaux phononiques » avec de telles émulsions. En effet, la position de
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Chapitre 2. Méthodes et dispositifs expérimentaux

chaque ligne et de chaque plan est parfaitement connue car elle dépend de la position de l’aiguille

dans le gel. Cependant, la position de la première goutte décrochée en début de chaque rangée

n’est pas contrôlée. Le système alors obtenu est périodique suivant les directions y et z mais

aléatoire suivant la troisième x. Il est possible de limiter cette incertitude sous certaines condi-

tions contraignantes pour l’utilisation expérimentale du système (gel très peu dilué et diffuseurs

très espacés, φ ≤ 5 %).

1 mm

(a) (b)

1 mm

Fig. 2.8 – Deux cas limites de la synthèse d’émulsions : (a) plan unique de gouttes très serrées (en

doublant le passage de l’aiguille) en vue de synthétiser une émulsion très concentrée (φ = 40 %) et (b)

réseau pseudo-périodique (φ = 5 %).

2.2 Caractérisation des propriétés de l’onde cohérente

La première partie de l’étude acoustique est la mesure de l’onde cohérente s’étant propagée

dans nos émulsions. Nous définissons ici l’onde cohérente comme étant l’onde ayant résisté à

la moyenne d’ensemble sur la position des diffuseurs. Cette onde (qui préserve la mémoire de

sa direction de propagation) est à différencier de l’onde balistique définie comme la première

arrivée sur une réalisation du désordre [8]. Si les fluctuations du champ sont faibles, la mesure

de l’onde balistique peut suffire à estimer l’onde cohérente. Ce cas de figure n’est que rarement

vérifié dans les émulsions résonantes et une estimation de la moyenne configurationnelle devient

nécessaire.

Il existe plusieurs manières d’estimer cette moyenne. Il faut pour cela faire appel à la notion

d’ergodicité de la variable aléatoire ψ, qui stipule que la moyenne sur les réalisations du désordre

peut être remplacée par une moyenne temporelle (dans le cas de particules en mouvement [9]),

fréquentielle ou spatiale. Cette dernière méthode est la plus utilisée en acoustique pour des mi-

lieux aléatoires (statistiquement homogènes) et de grandes dimensions devant la longueur d’onde.

Le champ est moyenné sur des acquisitions réalisées en différents points de l’échantillon [8,10,11].

Si ces différents points sont espacés d’une distance supérieure à la longueur de corrélation du

champ transmis, le dispositif « voit » différentes configurations du désordre et la moyenne a un

sens. Dans le cas de la mesure de l’onde cohérente dans nos émulsions, cette moyenne spatiale

est réalisée sur une seule acquisition. En effet, le signal mesuré étant l’intégrale du champ de
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2.2 Caractérisation des propriétés de l’onde cohérente

pression sur la face active du transducteur, le champ cohérent est bien estimé si la taille du

récepteur est grande devant la longueur de corrélation du champ. Ce processus de moyennage

spatial nous permettra de caractériser les propriétés effectives des émulsions via la mesure du

nombre d’onde de l’onde cohérente k = ω/cph + jα. Nous aurons ainsi accès à la célérité de

phase cph = ω/k′ et à la longueur caractéristique d’extinction `ext = 1/2α (qui inclue les effets

de diffusion et d’absorption).

2.2.1 Choix du dispositif expérimental

La littérature fait état de plusieurs méthodes de caractérisation de l’onde cohérente.

Quelques-unes d’entre elles sont détaillées ci-dessous pour justifier le choix de notre disposi-

tif expérimental.

La première méthode [7] a été développée pour la caractérisation de milieux bulleux. Le dis-

positif expérimental est constitué d’un écran contenant le milieu à caractériser, placé dans une

cuve remplie d’eau entre deux transducteurs. Par comparaison des spectres des signaux mesurés

avec et sans écran, il est possible de mesurer le nombre d’onde de l’onde cohérente. L’avantage

de ce dispositif est de placer l’échantillon dans le champ lointain de l’émetteur et de s’affranchir

ainsi des effets de diffraction. De plus, la moyenne spatiale est réalisée par simple translation

de l’échantillon. Cependant, l’information apportée par l’onde transmise (le coefficient de trans-

mission global de l’écran) englobe les propriétés effectives de l’échantillon et les coefficients de

transmission aux interfaces eau/échantillon. La prise en compte de ces interfaces nécessite la

connaissance de l’impédance acoustique effective de l’échantillon Zeff et le problème comporte

alors deux inconnues, Zeff et k. Les auteurs ont donc développé une méthode itérative adaptée

aux milieux très atténuants, pour limiter l’erreur sur la mesure du nombre d’onde k.

La deuxième méthode considérée est appelée « spectroscopie ultrasonore multi-écho » [12].

En plaçant l’échantillon dans une cellule à parois épaisses, la caractérisation est réalisée en

mesurant l’onde acoustique réfléchie par ce dispositif [2]. Les informations complémentaires sont

donc apportées par les différents échos à l’intérieur du dispositif (entre les parois et l’émulsion).

La mesure de référence, effectuée en remplissant le dispositif avec de l’eau, permet d’apporter

les dernières informations sur la cellule. La comparaison des spectres des différents échos donne

un système d’équations portant sur les différents coefficients de transmission/réflexion entre les

parois de la cellule et l’émulsion. Le paramètre commun à tous ces coefficients est le nombre

d’onde k de l’onde cohérente qui est ainsi directement déterminé. La précision de la mesure

du nombre d’onde k provient du caractère « inamovible » du dispositif (aucune incertitude

n’est induite par une quelconque modification du montage). Dans le cadre de ce travail, ce point

constitue cependant le principal obstacle au choix de la spectrographie multi-écho. En effet, dans

l’optique de mesures sur plusieurs émulsions de différentes fractions volumiques, il est nécessaire

de pouvoir modifier les distances de propagation facilement. Ainsi, les émulsions concentrées

nécessitent de courtes distances de propagation pour préserver la cohérence de l’onde et de

grandes distances de propagation pour séparer les différents échos dans les émulsions diluées.

La flexibilité des distances de propagation est également la raison pour laquelle la méthode

utilisée précédemment pour la caractérisation des constituants (sec. 2.1.1), n’est pas retenue
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Chapitre 2. Méthodes et dispositifs expérimentaux

pour l’étude du champ cohérent. Pour certains échantillons, le libre parcours moyen élastique `e

devient comparable à la longueur d’onde λ0. Dans ce cas, la mesure sur un différentiel de distance

de propagation ∆z est alors inévitablement polluée soit par les échos entre les transducteurs,

soit par la perte de cohérence de l’onde transmise.

La troisième méthode de mesure de l’onde cohérente, s’est avérée plus appropriée. Elle repose

sur la mesure différentielle entre une première onde s’étant propagée dans le milieu à caractériser

et une seconde dans le milieu de référence (pour la même distance de propagation z dans les deux

cas). En effectuant la mesure directement au contact du milieu de référence (l’eau dans notre cas)

puis de l’émulsion à caractériser, le choix de la distance de propagation n’est plus contraint par la

variation ∆z. La division spectrale est alors performante même pour de grandes concentrations de

gouttes d’huile (la cohérence de l’onde étant préservée en réduisant la distance de propagation).

Le dispositif de caractérisation mis en place (fig. 2.9) est constitué d’un transducteur émetteur

sur lequel est fixée une bague en PVC pouvant contenir l’échantillon à caractériser. Le récepteur

est fixé sur un axe de translation vertical et plongé directement dans le fluide à caractériser à

une distance z de l’émetteur.

Récepteur

Émetteur
Cellule

Fluide

25,4 mm

z=2-5 mm

40 mm

Fig. 2.9 – Dispositif de caractérisation de l’onde cohérente.

Pour les faibles distances de propagation considérées ici, le diamètre de la cellule importe peu

en supposant que le faisceau acoustique émis reste « collimaté ». Si les effets de dispersion dans

l’émulsion ne sont pas trop importants, la mesure de référence permet alors de s’affranchir des

effets de champ proche (qui restent négligeables d’après les prédictions numériques présentées

section 2.2.2). De plus, nous pouvons raisonnablement supposer que les propriétés effectives du

matériau hétérogène sont sondées dès lors que pour une propagation sur z = 2 mm, l’onde

transmise a interagi avec une population d’environ 2 500 diffuseurs dans le cas dilué (φ = 5 %)

et 12 000 diffuseurs pour les émulsions concentrées (φ = 25 %).

Les capteurs utilisés (de rayon Rcap = 12, 7 mm) sont excités par une impulsion électrique

centrée sur f0 = 5 MHz. Le signal de référence (mesuré dans l’eau) et l’estimation de l’onde

cohérente résultante, ainsi que les modules de leur transformée de Fourier sont présentés sur la
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Fig. 2.10 – (a) Signal de référence (propagation à travers 2 mm d’eau). (b) Estimation de l’onde co-

hérente mesurée à travers 2 mm d’émulsion (avec φ = 5 %). Les lignes discontinues représentent les

fenêtres rectangulaires apodisées appliquées. Les modules des transformées de Fourier correspondantes

sont représentés dans les cadres (c) et (d) (pour la référence et l’onde cohérente respectivement).

figure 2.10. Le signal lié au couplage électromagnétique (présent aux temps courts, t ≤ 0,5 µs)

et les échos entre les transducteurs (vers t = 4 µs, figs. 2.10a et b) sont supprimés a posteriori

par application d’une fenêtre rectangulaire apodisée. Cette fenêtre permet de ne pas atténuer

artificiellement les effets de la dispersion (seconde impulsion autour de t = 3 µs, fig. 2.10b) tout en

limitant l’influence de ce fenêtrage dans le domaine fréquentiel (apparition de lobes secondaires).

La largeur fréquentielle du signal généré est suffisante pour exciter plusieurs résonances des

gouttes d’huile. En effet le spectre S̃ de l’onde cohérente (fig. 2.10d) montre des minima à

certaines fréquences liés aux pics d’atténuation causés par les résonances des gouttes.

Pour vérifier la performance de l’estimation de l’onde cohérente (par moyenne spatiale sur

la surface du récepteur), nous avons réalisé le même type de mesure sur plusieurs échantillons.

Un grand volume d’émulsion a été synthétisé dans la cellule d’injection avec φ = 5 %. Huit

prélèvements d’émulsion ont été effectués dans cette cellule afin d’obtenir huit réalisations du

désordre différentes. Les signaux transmis à travers ces huit prélèvements sont représentés sur

la figure 2.11 pour z = 2 et 5 mm. Pour ces deux distances de propagation, l’estimation de

l’onde cohérente reste très bonne dès lors que les signaux sont très similaires en phase et en

amplitude. La faible variation entre les signaux (principalement en amplitude) est certainement

due à l’incertitude sur la concentration de chaque prélèvement d’émulsion (seule la concentration

de l’injection globale est connue avec précision). Cette mesure nous confirme également que la

présence de la seconde impulsion autour de t = 3 µs est due aux effets de dispersion.

Des tests similaires ont été effectués sur plusieurs injections réalisées indépendamment pour

lever cette incertitude sur la concentration. Cependant, les conditions d’injection ne pouvant être
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Fig. 2.11 – Comparaison des signaux transmis à travers huit échantillons d’une émulsion de fraction

volumique φ = 5 %. La mesure a été effectuée pour deux distances de propagation : (a) z = 2 mm et (b)

z = 5 mm.

parfaitement reproductibles, une variation de quelques microns sur le rayon moyen des gouttes

cause un déphasage invalidant tout jugement sur la présence de champ incohérent.

La méthode de post-traitement fait appel à la division spectrale mentionnée dans la section

2.1.1. En notant kref = ω/cref, le nombre d’onde de l’onde se propageant dans le milieu de

référence (supposé à valeurs réelles pour l’eau) et S̃ref sa transformée de Fourier, nous avons :

α = ln
(
|S̃ref|
|S̃|

)
1
z = 1

2`ext
,

cph =
[
ϕref−ϕ
ωz + 1

cref

]−1
,

(2.4)

avec ϕref et ϕ représentant respectivement les phases des transformées de Fourier du signal de

référence et de l’onde cohérente. Cette technique permet la caractérisation précise de l’onde

cohérente et donne accès aux caractéristiques de l’émulsion (les incertitudes relatives b sont de

l’ordre de 0, 1 % sur les mesures de l’atténuation et de la célérité de phase). En effet, comme

nous le verrons dans le chapitre 3, les modèles de diffusion multiple que nous confronterons à

ces mesures, font appel à la dispersion en taille des gouttes et aux propriétés acoustiques des

constituants.

Comme mesure additionnelle, il est aussi possible de caractériser la célérité de groupe de

l’onde cohérente cgr en fonction de la fréquence. C’est une quantité délicate à mesurer dès lors

qu’elle peut prendre certaines valeurs anormales autour des fréquences de résonance [13, 14].

En effet, cgr est définie comme la dérivée de la pulsation ω par rapport à la partie réelle k′ du

nombre d’onde,

cgr =
∂ω

∂k′
. (2.5)

Les résonances très marquées peuvent alors conduire à des valeurs très grandes ou négatives

de la célérité de groupe. Certaines précautions sont à prendre pour mesurer avec précision cette

quantité dans les milieux très dispersifs. En gardant le même dispositif d’estimation de l’onde

b. Ces incertitudes sont estimées à partir de la fréquence d’échantillonnage des signaux (fe = 50 MHz) et de la

précision du dispositif expérimental sur la distance de propagation (∼ 1µm). La transformée de Fourier du niveau

de bruit permet également de prendre en compte l’erreur commise sur les modules et les phases des transformées

de Fourier S̃ref et S̃.
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cohérente (fig. 2.9), nous utilisons la méthode mise en place par M. Cowan et ses collaborateurs

[15] consistant à mesurer le retard de groupe d’impulsions gaussiennes. Les estimations de l’onde

cohérente obtenues précédemment (fig. 2.10b) sont numériquement filtrées avec un filtre gaussien

de largeur de bande df = 200 kHz (définie ici comme la largeur à mi-hauteur du filtre). Ce filtre

est suffisamment sélectif pour ne pas moyenner différents effets fréquentiels. Par ailleurs, la

largeur de bande doit être suffisamment grande pour ne pas obtenir de signal continu pour

lequel une célérité de groupe serait impossible à définir. Cet effet du filtre numérique est décrit

sur la figure 2.12 pour deux distances de propagation (z = 2 et 4 mm) et deux bandes-passantes

du filtre (df = 500 et 200 kHz) et une fréquence centrale f0 = 2,6 MHz. Autour de cette
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Fig. 2.12 – Effets du filtrage numérique pour deux impulsions cohérentes s’étant propagées sur z = 2mm

(a, b et c) et z = 4mm (d, e et f) dans une émulsion de fraction volumique φ = 5 %. Les figures de gauche

(a et d) montrent les signaux cohérents bruts et la fenêtre appliquée (en ligne discontinue). Les figures

du milieux (b et e) et de droite (c et f) représentent ces signaux filtrés à f0 = 2, 6 MHz avec des bandes-

passantes df = 500 et 200 kHz respectivement. Les tracés discontinus mixtes représentent l’enveloppe de

ces signaux.

fréquence (correspondant à la résonance quadripolaire des gouttes), les effets de dispersion sont

très importants. En effet, la figure 2.12b montre l’apparition de deux impulsions distinctes se

séparant d’autant plus lorsque l’on augmente la distance de propagation (comme le montre la

figure 2.12e avec z = 4 mm). Cet effet est dû au facteur de qualité élevé des résonances. En effet

pour ces deux signaux, le filtrage n’est pas assez sélectif et tout se passe comme si l’on détectait

deux impulsions se propageant à deux célérités de groupe différentes. La détection du temps de

groupe est alors modifiée (d’un temps δt) par les interférences entre ces deux paquets d’ondes. La

largeur du filtre est donc réduite à df = 200 kHz afin de limiter ces interférences et ainsi obtenir

une modulation gaussienne de l’impulsion (figs. 2.12c et f). Les arrivées aux temps négatifs

proviennent de la non-causalité du filtre utilisé. Cet artefact numérique n’a aucune incidence sur
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la mesure de la célérité de groupe car nous nous intéressons uniquement au temps d’arrivée du

maximum tmax de l’enveloppe du signal.

La célérité de groupe cgr = (z2 − z1)/(tmax2 − tmax1) est déterminée, avec une incertitude

relative c de l’ordre de 5 %, à partir de la mesure des deux temps d’arrivée, tmax1 et tmax2, associés

à deux distances de propagation z1 et z2. Cette opération permet de compenser les incertitudes

δt sur tmax1 et tmax2 dues aux effets de dispersion. En effet, il est également possible d’effectuer

cette mesure grâce à un temps de groupe de référence tref (mesuré dans l’eau). Dans ce cas, la

célérité de groupe est donnée par : cgr = creftref/tmax. Cependant, le milieu de référence n’étant

pas dispersif (δtref = 0), le filtrage doit être très sélectif afin de réduire l’incertitude δt.

2.2.2 Longueurs caractéristiques

Nous nous sommes ici focalisés sur la caractérisation de l’onde cohérente à travers la mesure

de son nombre d’onde et de sa célérité de groupe. Cependant notre dispositif de mesure au contact

de l’émulsion est à utiliser avec précaution dès lors que les distances de propagation z restent

relativement faibles devant la longueur d’onde λ (z ≈ [1− 10]λ). Pour de telles distances, il faut

tout d’abord tenir compte des effets des échos entre les deux transducteurs. Si deux échos sont

enregistrés et séparés d’un temps técho, ils peuvent induire dans le spectre du signal des « pics

artificiels » à des fréquences séparées de 1/técho. La détection des fréquences de résonance est alors

polluée par ces fluctuations artificielles. Dans les cas d’émulsions diluées étudiées précédemment

(fig. 2.10), la séparation des échos est aisée par simple fenêtrage temporel du signal. Les cas

les plus problématiques apparaissent pour les concentrations plus élevées étudiées au chapitre 4

(φ > 25 %). Dans ce cas, les échos peuvent être masqués par les arrivées d’impulsions secondaires

d’amplitude élevée causées par la forte dispersion. Cependant, les calculs basés sur les théories

de diffusion multiple (détaillés chapitres 3 et 4) montrent que pour φ = 25 %, le libre parcours

moyen élastique `e est toujours inférieur à 1 mm pour des fréquences comprises entre 1 et 4

MHz. Sur cette gamme de fréquences, la forte atténuation réduit d’un facteur 103 l’amplitude

de l’écho ayant parcouru l’aller-retour entre les deux transducteurs (zecho = 4 mm).

Dans cette configuration expérimentale, où le récepteur est très proche de l’émetteur, les

effets de diffraction peuvent influencer la mesure. Cependant, pour corriger la diffraction il faut

connâıtre a priori la longueur d’onde et l’atténuation de l’onde dans le milieu (soit les deux

quantités que nous cherchons à mesurer). De plus, l’atténuation et le déphasage induits par les

phénomènes de diffusion multiple sont très importants en comparaison à l’erreur induite par la

diffraction. Ceci est d’autant plus vérifié que la fraction volumique de gouttes d’huile est grande,

comme nous l’avons vérifié par des calculs numériques. Ces prédictions sont issues de travaux

sur la caractérisation des propriétés acoustiques de l’eau [4]. Dans cette étude, la modification

de la distance de propagation associée à la connaissance des propriétés acoustiques de l’eau ont

permis de mesurer les conséquences de la diffraction de la source sur les mesures de l’atténuation

c. Cette incertitude est estimée à partir de la fréquence d’échantillonnage et l’erreur commise sur la connais-

sance de la distance de propagation (de la même manière que pour la mesure de l’atténuation et de la célérité de

phase). Dans ce cas, les résidus d’ajustements gaussiens des impulsions transmises sont également pris en compte

dans le calcul de l’incertitude.
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2.2 Caractérisation des propriétés de l’onde cohérente

et de la célérité de phase. Lorsque deux transducteurs circulaires (de rayon Rcap > 7λ), émettant

une impulsion large bande, sont espacés d’une distance z inférieure à la moitié de la distance de

Fresnel (z < R2
cap/2λ), le champ de pression P (z) transmis doit être corrigé d’un facteur D(z) :

P (z) = ej(kmz−ωt)D(z),

D(z) = 1− 1
Rcap

√
z

πkm
(1− j),

(2.6)

avec km le nombre d’onde de l’impulsion s’étant propagée dans le fluide m à caractériser. Cette

méthode nécessite la connaissance préalable de km. Dans le cas du dispositif expérimental au

contact (fig. 2.9), nous avons estimé l’influence de la diffraction sur les mesures de l’atténuation

et de la célérité de phase dans le cas particulier d’une propagation dans le gel pur (dont nous

connaissons avec précision les propriétés acoustiques α0 et c0). Les corrections αdiff et cdiff à

appliquer sur l’atténuation et la célérité de phase pour compenser les effets de champ proche

sont calculées et présentées sur la figure 2.13 pour plusieurs distances de propagation z [4].
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Fig. 2.13 – Corrections αdiff et cdiff à appliquer aux mesures de : (a) l’atténuation et (b) la célérité de

phase pour compenser les effets de diffraction en champ proche. Ces résultats sont présentés pour trois

distances de propagation z = 2, 3 et 4 mm.

Ces corrections sont négligeables devant les niveaux d’atténuation dus à la diffusion multiple

(de l’ordre de 1 mm−1) et les variations de célérité de phase (de l’ordre de 0,1 mm.µs−1) autour

des résonances. Pour nous assurer que les effets de diffraction restent négligeables dans le cas

d’une propagation dans les émulsions résonantes, le même calcul a été effectué en simulant les

propriétés acoustiques effectives d’une émulsion concentrée (φ = 25 %) et parfaitement mono-

disperse (P = 0 %). Ce dernier calcul montre que les corrections de la diffraction αdiff et cdiff

dans l’émulsion, sont sensiblement égales (à 5 % près) à celle de la figure 2.13 dans le cas d’une

propagation dans le gel pur.

Enfin, la caractérisation de l’atténuation α de l’onde cohérente inclut l’atténuation par dif-

fusion multiple (transfert d’énergie vers le champ incohérent) et les mécanismes d’absorption

inélastique des constituants [16] (estimés dans la partie 2.1.1). Par la suite, ces différentes no-

tions seront décrites à l’aide de longueurs caractéristiques. Ainsi, le libre parcours moyen d’ex-

tinction `ext = 1/2α correspond à la distance après laquelle l’intensité de l’onde cohérente a été

réduite d’un facteur exp(1). Cette quantité inclut les pertes par diffusion (caractérisées par le
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Chapitre 2. Méthodes et dispositifs expérimentaux

libre parcours moyen élastique `e) et par absorption (quantifiées par la longueur caractéristique

d’absorption `a ≈ `0 = 1/2α0) d :
1

`ext
=

1

`e
+

1

`a
. (2.7)

La caractérisation de l’atténuation dans la matrice nous montre que `a ≈ 500 mm à 5 MHz alors

que le libre parcours moyen élastique `e varie de 1 mm pour les échantillons dilués, à 0,2 mm

pour les fractions volumiques optimales (qui ne sont pas nécessairement les plus élevées, cf. chap.

4). L’atténuation de l’intensité cohérente est donc majoritairement due aux effets de diffusion

multiple. Cependant, bien que la quantité directement mesurée soit le libre parcours moyen

d’extinction `ext (l’onde transmise ayant subi les effets de diffusion et d’absorption), il n’est pas

toujours nécessaire d’effectuer l’approximation `ext ∼ `e. En effet, la faible absorption intrinsèque

de chaque constituant est connue et prise en compte dans la modélisation du nombre d’onde k.

Ainsi, nous avons expérimentalement accès au libre parcours moyen élastique `e découplé des

effets de l’absorption.

2.3 Caractérisation des propriétés de l’onde incohérente

Le deuxième dispositif expérimental décrit dans ce chapitre permet la caractérisation des

ondes incohérentes et en particulier celle de l’intensité moyenne de la variance δψ du champ

acoustique (éq. 1.11). Par conséquent, on ne cherche plus à moyenner le champ acoustique sur

les réalisations du désordre. Le dispositif expérimental doit être sensible aux fluctuations spatiales

du champ. De plus la détection du champ incohérent nécessite la propagation de l’onde sur des

distances supérieures au libre parcours moyen élastique (afin d’obtenir un transfert d’énergie

de l’onde cohérente vers l’onde incohérente). Si ces conditions sont réunies, le signal transmis

résulte de la somme d’un grand nombre d’événements de diffusion (ou de très longs « chemins »
de diffusion). Ce signal s’étend alors sur des temps très longs (jusqu’à 1000 fois la largeur

temporelle de l’impulsion incidente dans les émulsions). Un tel signal communément appelé coda,

est porteur d’une grande quantité d’informations [17,18] sur le milieu hétérogène mais nécessite

un dispositif expérimental adapté à l’observation de signaux de très faible amplitude sur des

temps suffisamment longs. En effet, les signaux arrivant aux temps très longs correspondent

aux ondes multiplement diffusées ayant parcouru les plus grands « chemins » de diffusion. Ainsi,

malgré leur très faible valeur, les absorptions intrinsèques α0 et α1 jouent un rôle prépondérant

sur la décroissance de la coda aux temps longs. Pour éviter les biais dans l’interprétation de la

diffusion multiple aux temps longs, le dispositif doit s’affranchir des effets de l’absorption.

2.3.1 Choix du dispositif expérimental

L’onde incohérente peut être caractérisée à l’aide de descriptions statistiques de ses fluctua-

tions spatiales ou temporelles [17, 19]. Nous nous intéressons cependant ici à la caractérisation

d. Nous verrons dans le chapitre 3 que l’absorption globale `a des ondes se propageant dans les émulsions ne

provient pas uniquement de l’absorption de la matrice mais aussi d’un effet de « couplage » visqueux entre les

gouttes d’huile et le gel aqueux. Cependant pour les ordres de grandeur discutés ici, l’approximation `a ≈ `0 reste

valable.
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de la moyenne de l’intensité incohérente < |δψ|2 >, classiquement obtenue en moyennant sur le

désordre les intensités des codas mesurées. Les notions de phases temporelle et spatiale ne sont

alors plus pertinentes dans ce cas. Sous certaines conditions [8, 20, 21], la description du champ

n’est plus réalisée à l’aide de théories de propagation mais de diffusion (au sens de la diffusion

de la chaleur). Le transport de l’intensité diffuse est alors décrit par la vitesse de transport ve

et le coefficient de diffusion D.

La méthode de mesure du coefficient D utilisée se base sur la caractérisation de l’évolution

transverse du « halo diffusif » généré par un point source (la largeur spatiale de ce halo évoluant

temporellement en
√
Dt). L’idée originale [20] a été développée pour la mesure du coefficient de

diffusion D dans des suspensions de billes de verre suspendues dans de l’eau (ou plus récemment

[19] dans des réseaux de billes d’aluminium frittées). Ce dispositif (entièrement immergé dans

l’eau) est constitué d’un transducteur focalisé générant une source acoustique ponctuelle sur

une face de la cellule contenant l’échantillon (les aberrations de la focalisation étant supprimées

par un cône réfléchissant). Le champ transmis à travers la face opposée de l’échantillon, est

sondé à l’aide d’un hydrophone pouvant se déplacer parallèlement à la paroi de la cellule d’une

distance transverse ρ (fig. 2.14). La moyenne sur les réalisations du désordre est réalisée en

déplaçant l’échantillon. Ainsi, il est possible de mesurer, en transmission, l’expansion latérale du

halo diffusif [22].

Fig. 2.14 – Dispositif expérimental (extrait de [22]) utilisé dans le groupe de J. H. Page [19, 20] pour la

caractérisation du halo diffusif dans un réseau de billes d’aluminium fritées.

Nous adaptons ce dispositif au cas des émulsions résonantes, avec une contrainte supplémen-

taire qui est de sonder le champ, non-plus sur la face opposée de l’échantillon, mais en tous

points à l’intérieur du milieu hétérogène. Le dispositif n’est donc plus immergé : une face de

l’échantillon est libre afin de pouvoir y plonger l’hydrophone.

Le point source est réalisé avec un transducteur focalisé de fréquence centrale f0 = 2,25 MHz,

de rayon Rcap = 38,1 mm et de distance focale F = 76,2 mm. Ainsi, dans le plan focal, la

largeur à mi-hauteur de la tache focale est l-6dB = λ0F/(2Rcap) ≈ 1,3 mm à la fréquence

centrale du transducteur. La cellule de mesure contenant l’émulsion est placée dans le plan
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focal du transducteur à l’aide d’une « ligne à retard » remplie d’eau (fig. 2.15). Cette cellule est

constituée d’une bague cylindrique en PVC, de hauteur L = 26 mm et de 94 mm de diamètre,

fermée au fond par un film de Kapton de 20 µm d’épaisseur (acoustiquement transparent aux

longueurs d’onde étudiées).

Eau

Film de Kapton

Air

Air
L=26 mm

76 m
m

ρ

ρ = 0 mm

Transducteur 
focalisé

ρ

Ø = 94 mm

z

(a) (b)

Émulsion

Cellule

Ligne à
retard

Ø = 94 mm

Ø = 38 mm

Fig. 2.15 – Vues en coupe (a) et du dessus (b) du dispositif expérimental utilisé pour la caractérisation

du champ incohérent dans les émulsions résonantes.

Le processus de focalisation induit l’apparition de lobes secondaires autour de la tache focale

due à la diffraction par les bords du capteur. Nous introduisons donc un « diaphragme acous-

tique » à l’entrée de la cellule de mesure pour atténuer ces lobes qui ont pour effet de générer

des sources secondaires en ρ 6= 0 mm.

La solution retenue a été de placer un diaphragme parfaitement réfléchissant constitué d’une

lame d’air entre la ligne à retard et l’échantillon (les conditions aux limites en z = 0 mm et z = L

sont donc symétriques, fig. 2.15a). Le principal inconvénient de cette méthode est sa difficulté de

mise en œuvre. En effet, la réalisation d’un lien eau/émulsion (l’ouverture du diaphragme) adapté

en impédance et stable n’est pas aisée dès lors que les meilleurs candidats sont des matériaux

fluides. Plusieurs matériaux ont été testés pour réaliser ce « pont acoustique ». Les hydrogels

sont bien adaptés en impédance (Zhydrogels ∼ Zeau) mais ils se déforment une fois plongés dans

l’eau quelle que soit leur concentration en polymère. La solution a été de créer un cylindre de

PDMS (de 5 mm de diamètre et 4 mm de hauteur) collé sous le film de Kapton, le PDMS étant

beaucoup plus rigide que les hydrogels. De plus les expériences durant plusieurs jours, l’intégrité

de la lame d’air est mise à mal par la condensation de gouttes d’eau sous le Kapton (qui forment

alors des ponts capillaires entre l’eau et l’émulsion). Une mince couche d’huile d’olive est alors

déposée à la surface de l’eau. Le diaphragme ainsi obtenu est détaillé sur la figure 2.16.
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2.3 Caractérisation des propriétés de l’onde incohérente

Émulsion

Eau

Film de Kapton

Air

Air

Cylindre de 
PDMS

Couche 

Face hydrophobe

d’huile
(~ 2 mm)

(20 μm)

(Ø = 5 mm,
h = 4 mm)

Fig. 2.16 – Détails du diaphragme réfléchissant utilisé.

En remplaçant l’émulsion contenue dans la cellule par de l’eau, nous testons l’efficacité de

notre diaphragme. Les cartographies du champ, réalisées très proche de la source (z ∼ 0 mm) en

fonction de la distance ρ et du temps t, sont présentées sur la figure 2.17. Cette mesure permet

d’apprécier les performances du dispositif. En effet, sans aucun diaphragme (fig. 2.17a) la source

est spatialement étendue causant des sources secondaires d’amplitude non négligeable (entre -20

et -40 dB). Le diaphragme (fig. 2.17b) coupe totalement les lobes secondaires (aucune énergie

acoustique n’est transmise à travers la lame d’air au-delà du niveau de bruit).
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Fig. 2.17 – Cartographies des intensités instantanées réalisées : (a) sans diaphragme et (b) avec le

diaphragme réfléchissant (lame d’air). Les échelles de couleur sont les même pour ces figures. (c) Intensité

instantanée intégrée sur la gamme de temps affichée (t ∈ [0, 6] µs) pour les deux cas de figure précédents

(a et b).

Le diaphragme présenté ici, a une ouverture de 5 mm (∼ 7,5 λ à 2,25 MHz). Les résultats

des cartographies montrent une tache focale légèrement plus grosse (fig. 2.17d), conséquence de
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la diffraction de l’ouverture aux temps longs dès lors que le champ acoustique n’est pas tout à

fait sondé à z = 0 mm mais pour une distance légèrement plus grande (∼ 0,5 mm). L’ouverture

du diaphragme réfléchissant final est réduite par la suite à 3 mm (∼ 4,5 λ), ce qui permet de

se rapprocher d’une source ponctuelle et d’injecter suffisamment d’énergie dans le système sans

diminuer fortement le rapport signal sur bruit. L’optimisation de ce dernier paramètre est en

effet essentielle pour la caractérisation d’ondes multiplement diffusées de très faible amplitude.

Le coefficient de diffusion D est un paramètre dynamique [23, 24] nécessitant des mesures

résolues en temps. En d’autres termes, l’émission d’un signal continu ne permet pas l’observation

de l’évolution du halo diffusif. Le signal émis lors de nos expériences est alors une impulsion

gaussienne (6 cycles) centrée sur f0 = 2,5 MHz. Sa composition fréquentielle permet de sonder

les effets des résonances les plus fortes (dipolaire et quadripolaire) tout en optimisant le rapport

signal sur bruit (l’énergie étant concentrée sur une gamme de fréquences assez étroite comprise

entre 2 et 3 MHz). Ce signal est créé par un générateur de fonctions puis amplifié par un

amplificateur de puissance ayant un gain de 50 dB. Le signal mesuré par l’hydrophone aiguille

est ensuite ré-amplifié à la réception avec un gain de 25 dB. Le signal incident et le module

de son spectre sont reportés sur la figure 2.18. La faible seconde harmonique (caractéristique

de phénomènes non-linéaires) observée autour de 5 MHz n’a aucune influence sur la mesure du

champ diffusé et sera supprimée lors de l’étape de filtrage des signaux acquis. Le signal transmis
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Fig. 2.18 – (a) Impulsion gaussienne incidente utilisée pour la caractérisation du champ diffusé et (b)

module de la transformée de Fourier correspondante.

à travers une émulsion de fraction volumique φ = 5 % est alors une coda s’étendant sur des

temps supérieurs à 1000 fois la largeur temporelle du signal incident (fig. 2.19a). L’ensemble du

dispositif est monté sur un système de platines de translations trois axes piloté par Labview.

Il est alors possible de sonder le champ en tous points (ρ, θ, z) à l’intérieur de l’émulsion. Les

codas sont acquises pour plusieurs distances transverses ρ. Le moyennage sur les configurations

est encore une fois effectué par moyennage spatial sur l’angle θ en tirant avantage de la symétrie

cylindrique du dispositif. Pour une profondeur z, l’acquisition est effectuée en « étoile » : après

avoir sondé le champ radialement en plusieurs points ρ, le dispositif effectue une rotation dθ et

répète la même étape. Pour une distance ρ, nous avons ainsi environ 400 acquisitions.

49
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Afin d’obtenir une caractérisation du halo diffusif résolue en fréquence, les codas obtenues

sont numériquement filtrées avec un filtre gaussien. La moyenne du champ est soustraite à

ces codas dans le but de ne garder que le champ incohérent. Les enveloppes de ces signaux

sont ensuite élevées au carré puis moyennées sur le désordre. Le niveau de bruit est estimé sur

les temps négatifs (avant l’émission du signal) puis soustrait à l’intensité moyenne pour éviter

toute décroissance anormale (non-exponentielle) de cette intensité. Le résultat obtenu (l’intensité

incohérente moyenne < |δψ|2 >) est représenté sur la figure 2.19b pour une fréquence de filtrage

f = 2,7 MHz.
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Fig. 2.19 – (a) Signal transmis pour une configuration du désordre à z = 20 mm et ρ = 0 mm à travers

une émulsion concentrée à φ = 5 % en gouttes d’huile (le signal incident est représenté dans l’encart).

(b) Carrés des enveloppes de ces signaux moyennés sur le désordre pour plusieurs distances ρ.

L’inconvénient de ce type de dispositif est que le processus de moyennage est a priori moins

performant pour les faibles distances ρ, du fait de la faible longueur de l’arc ρdθ pour ces

points situés au centre de la cellule. En effet, si ρdθ est inférieur à la longueur de corrélation du

champ, le moyennage est inefficace. La qualité de la moyenne peut être évaluée par le « critère

balistique » [19]. Pour des acquisitions ψ(ρ, t) sur N configurations du désordre différentes, le

critère balistique CB s’écrit :

CB =
| < ψ(ρ, t) > |2

< |ψ(ρ, t)|2 >
. (2.8)

Lorsque CB = 1, les acquisitions sont parfaitement corrélées et le champ est cohérent. Si le

champ est parfaitement incohérent, ce critère est égal à l’inverse du nombre de configurations du

désordre utilisées pour l’estimation de la moyenne d’ensemble (CB = 1/N). Le critère balistique

représenté figure 2.20a est calculé pour les données expérimentales de la figure 2.19. Ce résultat

montre que les différentes acquisitions sont effectivement plus corrélées aux temps courts au

centre de l’échantillon (ρ = 0 mm) qu’aux grandes distances (ρ = 25 mm). Aux temps longs, le
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champ est totalement aléatoire avec CB ≈ 1/N (la parfaite corrélation pour t ≈ 0 µs provient de

l’impulsion liée au couplage électromagnétique entre les appareils de mesure qui reste la même

pour toutes les acquisitions). Cependant, la corrélation aux temps courts de la figure 2.20a
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Fig. 2.20 – Critère balistique CB pour des signaux mesurés à deux distances ρ = 0 et 25 mm et fil-

trés à une fréquence f = 2,7 MHz (df = 50 kHz de bande-passante). CB est ici représenté pour deux

échantillons : (a) émulsion diluée (φ = 5 %) et (b) émulsion concentrée (φ = 25 %).

(t < 1000µs) n’est pas due à une mauvaise estimation de la moyenne au centre de l’échantillon

mais au résidu balistique dans le signal sondé. En effet, pour φ = 5 %, l’onde émise a parcouru

29`ext pour z = 20 mm à la fréquence considérée. Il est donc possible que l’onde cohérente ne

soit pas totalement atténuée dans ce cas. Si l’on augmente la concentration (φ = 25 % sur la

figure 2.20b), l’onde parcours 105`ext sur la même distance et CB n’est jamais significativement

supérieur à 1/N sur toute la gamme temporelle. Nos craintes sur la mauvaise estimation de

la moyenne d’ensemble pour les petites distances ρ sont donc infondées. Cependant l’étape de

soustraction de l’onde cohérente mentionnée précédemment (δψ = ψ− < ψ >) reste essentielle

pour éviter toute influence du champ balistique sur la mesure du champ incohérent [8].

2.3.2 Délimitation des différents régimes de transport

Comme nous l’avons précisé dans la partie 2.3.1, la gamme de fréquences utilisée est suffisam-

ment étroite (f ∈ [2, 3] MHz) pour optimiser le compromis, « largeur fréquentielle sondée »/« dy-

namique du signal transmis ». Dans la matrice pure, cette gamme fréquentielle correspond à des

longueurs d’onde comprises entre λmin = 0,50 mm et λmax = 0,75 mm. De plus, nous avons vu

que, les libres parcours moyens d’extinction varient de `ext = 1 mm pour les émulsions diluées

à `ext = 0,2 mm pour les émulsions concentrées. Sous l’approximation `ext ∼ `e, nous évaluons

le produit k′`e pour les différents échantillons. Ce produit gouverne le critère de Ioffe-Regel [25]

différenciant le régime diffusif (k′`e � 1) du régime sub-diffusif (k′`e ∼ 1).

Ainsi dans le chapitre 3, pour les émulsions avec φ = 5 %, nous obtiendrons k′`e ∼ 7,5

pour f = 2,7 MHz, correspondant à la résonance la plus marquée. Cette quantité nous permet

alors d’affirmer dans ce cas que nous observerons un régime purement diffusif. Ce cas de figure

n’est plus vérifié dans le chapitre 4 où k′`e ∼ 1,9 dans les émulsions de fraction volumique φ =
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25 %. Le transport de l’intensité moyenne n’est alors plus totalement diffusif (mais sub-diffusif).

Cependant, ce critère n’est pas suffisant pour proclamer l’émergence d’effets de localisation

d’Anderson dans les cas où k′`e ∼ 1.

Le pouvoir diffusant de l’échantillon n’est pas la seule condition pour l’observation de régime

diffusif. L’intensité moyenne doit être transportée sur une distance suffisante pour que le halo

diffusif puisse être étudié. Pour quantifier cette distance, nous utilisons le libre parcours moyen

de transport `∗ qui définit la distance après laquelle l’onde incidente a perdu la mémoire de sa

direction initiale. Bien que `∗ ne soit pas rigoureusement considéré comme une longueur caracté-

ristique du transport des ondes multiplement diffusées [25], le rapport L/`∗ indique l’émergence

du régime diffusif [8, 21]. Les expériences dont les résultats seront présentés dans ce manuscrit

ont été effectuées sur des épaisseurs L comprises entre ∼ 15 `∗ et ∼ 80 `∗. Le régime diffusif sera

alors toujours atteint quel que soit l’échantillon utilisé.

2.4 Conclusion

Ce chapitre a été l’occasion d’établir le cadre purement technique de l’étude expérimentale.

Un dispositif original a été mis en place grâce à l’adaptation d’une méthode de caractérisation,

répandue dans le domaine de la diffusion multiple [20], à l’étude de systèmes modèles fluides

initialement utilisés pour l’analyse des effets de fortes résonances sur la propagation de l’onde

cohérente [1, 26].

Un protocole de fabrication des émulsions a été établi afin de ne conserver que la fraction vo-

lumique φ comme paramètre gouvernant le pouvoir de diffusion des émulsions. Le libre parcours

moyen élastique ainsi que les célérités de phase et de groupe de ces différentes émulsions peuvent

être déterminés sur une large gamme de fréquences grâce à la mesure de l’onde cohérente. Le dis-

positif utilisé est simple et permet de s’adapter aux différentes fractions volumiques considérées.

Des prédictions numériques nous permettent d’affirmer que ces mesures ne sont que faiblement

impactées par les effets de champs proches inhérents à cette configuration expérimentale.

Enfin, le dernier dispositif acoustique complète l’étude par la caractérisation in situ du champ

incohérent. La « suspension » dans l’air de la cellule contenant l’échantillon, nous a conduit à une

étude technique pour caractériser le halo diffusif dans les meilleures conditions (génération d’un

point source à travers la lame d’air et moyenne spatiale performante). Les mesures des codas

transmises conduiront à l’extraction du coefficient de diffusion D en fonction de la fréquence

dans le prochain chapitre.

L’ensemble de ces dispositifs constitue une configuration expérimentale originale visant à

étudier plus simplement des phénomènes acoustiques complexes, tels que le transport diffusif.

Le système est adapté aux hypothèses que nous ferons dans les différentes théories développées

par la suite (faible absorption, systèmes dilués, réflexions parfaites). Par la modification d’un seul

paramètre expérimental (la fraction volumique φ), nous choisirons alors le régime de transport

sondé. La comparaison des différentes longueurs caractéristiques discutées dans ce chapitre est

réalisée dans le tableau 2.1. Ces longueurs sont mesurées à la fréquence de résonance dipolaire

(qui est la résonance la plus marquée) pour plusieurs échantillons de fractions volumiques φ
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φ (%) `e(mm) `∗(mm) λ0(mm) `a(mm) `0(mm)

5 0,66 1,32 0,73 183±1 (1± 0,2 ).104

10 0,27 0,55 0,60 173±1 (1± 0,2 ).104

25 0,18 0,37 0,60 135±1 (1± 0,2 ).104

Tab. 2.1 – Tableau récapitulatif des différentes longueurs caractéristiques mesurées pour plusieurs frac-

tions volumiques φ et à la fréquence de résonance dipolaire. Les incertitudes sur les valeurs des libres

parcours moyens `e et `∗ proviennent de l’erreur commise sur la mesure de l’atténuation de l’onde co-

hérente et sont de l’ordre de 1µm. De plus, les incertitudes sur les distances caractéristiques `a et `0

proviennent respectivement des résidus des ajustements de l’intensité incohérente moyenne (c.f. chap. 3)

et de l’absorption du gel (fig. 2.3).

différentes. Les longueurs d’onde dans la matrice λ0, à cette fréquence de résonance, sont éga-

lement reportées car celles-ci peuvent varier d’une échantillon à l’autre en fonction de la taille

des gouttes d’huile injectées (si les gouttes sont plus grosses, la résonance dipolaire se décale

vers les basses fréquences). Enfin, cette comparaison fait apparâıtre la valeur « réelle » de la

longueur d’absorption `a (qui inclut tous les effets d’absorption et plus seulement l’absorption

de la matrice : `a < `0) mesurée à partir de la décroissance temporelle du champ incohérent (cf.

chaps. 3 et 4).
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Chapitre 3

Diffusion multiple dans des

émulsions résonantes diluées
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3.1 Caractérisation de l’onde cohérente

Le transport des ondes multiplement diffusées dans les milieux désordonnés est un sujet

très largement traité dans la littérature en optique et en acoustique [1, 2]. Dans ce chapitre,

nous étudions la propagation des ondes acoustiques (scalaires) dans des systèmes faiblement

concentrés. Leur nature fortement résonante et faiblement absorbante, permet d’observer les

effets de diffusion multiple pour des faibles fractions volumiques de l’ordre de φ = 5 %.

Il est crucial de considérer des systèmes dilués qui satisfont les hypothèses de faible concen-

tration utilisées pour modéliser transport diffusif des ondes. Dans le cadre de cette étude, pour

un échantillon contenant 5 % de diffuseurs, le critère k′`e représentatif du pouvoir de diffusion

du milieu vaut 7,5 autour des plus fortes résonances. Ces valeurs, obtenues à partir de la mesure

des propriétés de l’onde cohérente, nous indiquent que le transport diffusif des ondes peut être

observé pour des distances de propagation très faibles (∼ 5 mm) et sur des gammes de temps

très grandes (∼ 500 fois la durée de l’impulsion incidente).

Dans un premier temps, nous détaillons l’expression du nombre d’onde effectif dans le cadre

de l’Independant Scattering Approximation (ISA) [3]. Cette modélisation est alors confrontée

aux mesures de l’atténuation α et des célérités de phase cph et de groupe cgr de l’onde cohérente.

Nous étudierons ensuite le transport diffusif de l’intensité incohérente. À partir de l’équation

du transfert radiatif, nous établirons l’équation de diffusion à laquelle obéit la densité locale

d’énergie U . En prenant en compte la géométrie finie de l’échantillon, cette modélisation est

confrontée aux mesures de l’intensité incohérente moyenne, qui conduisent également au flux

d’énergie J usuellement déterminé dans les expériences ultrasonores [4,5]. L’étude est ainsi com-

plétée avec les mesures des deux quantités d’importance J et U pour le régime diffusif. L’uti-

lisation d’une méthode de caractérisation indépendante des effets d’absorption [4] donne alors

accès à une mesure fréquentiellement résolue du coefficient de diffusion D et à une estimation

de la vitesse de transport ve.

Enfin, nous pourrons établir le lien entre la propagation « balistique » de l’onde cohérente

et le transport diffusif de l’intensité incohérente, à travers une comparaison expérimentale de la

célérité de groupe cgr et de la vitesse de transport ve. L’exploitation d’une modélisation de la

vitesse de transport établie en optique [6] permet d’appréhender la différence de comportement

entre cgr et ve autour des résonances. Ainsi, nous verrons que les résultats précédemment obtenus

dans les systèmes acoustiques et optiques ne sont pas contradictoires, et qu’il est nécessaire de

distinguer les vitesses caractéristiques du transport balistique et du transport diffusif dans le cas

de la diffusion résonante.

3.1 Caractérisation de l’onde cohérente

La mesure de l’onde cohérente présente un double intérêt. Celle-ci permet d’une part de

mesurer les propriétés acoustiques effectives de l’émulsion, et la comparaison avec les modèles

appropriés offre d’autre part une identification des paramètres structurels de l’échantillon tels

que la fraction volumique φ, le rayon moyen des gouttes < a > et la polydispersité P .

Pour les faibles concentrations étudiées ici, la distance inter-gouttes est d’environ deux lon-

gueurs d’onde (b ∼ 2λ0 = 0, 6 mm dans la matrice pure à 2,5 MHz). Il parâıt alors raisonnable
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d’utiliser des théories telles que l’ISA en négligeant les effets de diffusion récurrente (i. e. les

boucles de diffusion).

3.1.1 Formalisation du nombre d’onde effectif : l’Independent Scattering Ap-

proximation

L’expression de la fonction de Green moyenne (éq. 1.25) est nécessairement récursive pour

tenir compte de l’infinité d’événements de diffusion. La théorie développée par Foldy [7] permet

de tronquer cette récursivité grâce à l’approximation :

< ψ(~rj) >=< ψj(~rj) >j, (3.1)

où < ψ(~rj) > est le champ moyen au point ~rj (sans diffuseur au point ~rj) et < ψj(~rj) >j est le

champ moyen agissant sur l’objet j placé en ~rj. Ainsi, le champ moyen agissant sur le diffuseur

j n’est pas influencé par la présence de ce même objet. Ce modèle néglige donc les événements

de diffusion récurrente. Foldy exprime alors le nombre d’onde effectif à l’aide d’une correction

(du premier ordre en concentration η) du nombre d’onde k0 dans la matrice pure :

k2 = (k′ + jα)2 = k2
0 + 4πηfiso, (3.2)

où fiso est la fonction de diffusion considérée comme isotrope.

Dans ce chapitre, nous exploitons une version de ce modèle généralisée à la diffusion aniso-

trope : l’Independant Scattering Approximation [3] (ISA ou parfois appelée approximation de

Foldy-Lax ). Pour une population de N diffuseurs, cette approximation consiste à ne garder que

le premier ordre de l’opérateur de masse (1.23) [8] :

Σ(ω, ~ri; ~rj) =

N∑
α=1

< Tα >. (3.3)

Cette approximation s’interprète de la manière suivante : l’ensemble des événements de diffusion

(exprimé par Σ) se réduit à la somme « indépendante » des matrices de diffusion Tα de chaque

diffuseur α, moyennées sur toutes les configurations du désordre. En d’autres termes, chaque

diffuseur n’agit au maximum qu’une fois dans le processus de diffusion. Les évènements de

diffusion récurrente ne sont donc pas pris en compte, comme dans le cas de l’approximation de

Foldy (3.1)

Exprimons maintenant l’équation (3.3) dans le domaine de Fourier (de variable ~p) :

Σ̃(ω, ~p) = ηT̃~p~p(ω) = −4πηf(ω, θ = 0), (3.4)

où f(ω, θ = 0) (noté f(0) par la suite) est la fonction de diffusion « vers l’avant », c’est-à-dire

dans la direction de l’onde incidente. En substituant cette expression dans l’équation (1.26), le

nombre d’onde effectif s’exprime tel que :

k2 = (k′ + jα)2 = k2
0 + 4πηf(0), (3.5)

où, d’après l’équation (1.5) :

f(0) =
1

jk0

∞∑
n=0

(2n+ 1)An. (3.6)
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3.1 Caractérisation de l’onde cohérente

Pour une goutte isolée à symétrie sphérique, la correction du nombre d’onde k0 est dans ce cas,

une combinaison de tous les modes de vibration d’une goutte isolée. L’ISA est appropriée au

cas des émulsions fluides diluées [9], et nous permet d’évaluer numériquement a la célérité de

phase cph = ω/k′ et l’atténuation α de l’onde cohérente. Le résultat de ce calcul est présenté

sur la figure 3.1 dans le cas d’une émulsion de fraction volumique φ = 5 % composée de gouttes

de rayon a = 0,170 mm. Les fréquences de résonance repérées par les maxima des modules des

amplitudes |An| ou encore les variations brusques de phase αn des modes de vibration d’une

goutte (fig. 1.2), correspondent à des maxima d’atténuation α et de célérité de groupe cgr, ou à

des variations rapides de célérité de phase cph.

Le facteur de qualité Qn de la résonance d’ordre n (éq. 1.5), augmentant avec l’ordre n de la

résonance, il apparâıt alors à haute fréquence des pics d’atténuation très étroits et de brusques

variations de la célérité de phase cph. Ces sauts de célérité (∂cph/∂ω → ∞), présents même

pour de faibles concentrations, sont liés aux grandes variations de k′ et sont donc à l’origine des

valeurs étonnantes prises par la célérité de groupe, éq. (2.5) (fig. 3.1c).
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Fig. 3.1 – Prédictions de l’atténuation (a) et des célérités de phase (b) et de groupe (c) de l’onde cohérente

calculées pour φ = 5 % et a = 0, 170 mm, à l’aide de l’équation (3.5). Les flèches rouges indiquent les

fréquences de résonance.

a. Les expressions des quantités cph et α peuvent être simplifiées via la linéarisation de k2 : k ≈ k0(1 +

2πηf(0)/k20). Si k0 ≈ Re{k0}, on a alors c0/cph = 1 + 2πηk−2
0

∑
n(2n + 1)Im{An} et α = −2πηk−2

0

∑
n(2n +

1)Re{An}.
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Cependant, la polydispersité (même très faible) de nos échantillons rend difficile l’observation

expérimentale de telles valeurs exotiques de la célérité de groupe cgr. Nous intégrons alors ces

effets de polydispersité dans l’ISA. Il s’agit ici de considérer une concentration ηa dépendante

du rayon a des gouttes [10]. Cette distribution gaussienne s’exprime de la manière suivante :

ηa =
η√
2πσ

e−(a−<a>)2/2σ2
, (3.7)

où σ est l’écart type de la distribution et η est le nombre total de diffuseurs par unité de volume

(sans considération sur la taille des gouttes), défini par :

η =
φ∫

a
1√
2πσ

e−(a−<a>)2/2σ2 4
3πa

3da
. (3.8)

Cette distribution de concentration ηa va pondérer la moyenne sur les rayons a, de la correction

du nombre d’onde effectif :

k2 = (k′ + jα)2 = k2
0 +

∫
a

4πηafa(0)da. (3.9)

Les effets de la polydispersité P se résument donc, dans le cadre de l’ISA, à une moyenne des

nombres d’onde k calculés indépendamment pour chaque rayon de goutte. La figure 3.2 présente

les résultats des prédictions numériques de l’atténuation α et des célérités de phase cph et de

groupe cgr pour plusieurs valeurs de polydispersité P .

Le facteur de qualité Qn des résonances diminue avec la polydispersité. En effet, les fréquences

de résonance étant inversement proportionnelles à la taille des objets, la moyenne du nombre

d’onde k sur les tailles de gouttes a pour effet de « lisser » les résonances. Ainsi en définissant

le facteur de qualité QPSD =< a > /σ de la distribution en taille d’objets, chaque résonance

n du nombre d’onde k ne sera résolue que si QPSD > Qn [10]. Dans le cas de modèles plus

sophistiqués que l’ISA [11, 12], ces interprétations simples sur l’effet de la polydispersité P ne

sont plus valides.

La compréhension et la prise en compte de ces effets sont essentielles pour la confrontation

des modèles aux résultats expérimentaux. En effet, nous avons vu que même pour de très faibles

polydispersités P , les valeurs anormales prises par les paramètres effectifs disparaissent. L’iden-

tification de la polydispersité P à partir de la confrontation théorie/expérience est également

un bon estimateur de la qualité de l’émulsion (la polydispersité augmentant radicalement pour

des échantillons ab̂ımés ou instables). Le paragraphe suivant est consacré à la mesure de ces

paramètres acoustiques effectifs.

3.1.2 Mesure du nombre d’onde effectif

Les premières mesures du nombre d’onde effectif sont réalisées sur un émulsion de fraction

volumique φ = 5 %. La méthode de caractérisation décrite dans la section 2.2.1 est appliquée

à une émulsion de polydispersité P = 3 %. Les signaux sont reportés sur la figure 2.10 et les

résultats de cette expérience sont représentés sur la figure 3.3. Le caractère multipolaire des

résonances est manifeste sur cette mesure où les six premières résonances sont visibles grâce à

la faible polydispersité de l’échantillon. Les fluctuations des paramètres effectifs pour de plus
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Fig. 3.2 – Prédictions de l’atténuation (a) et des célérités de phase (b) et de groupe (c) de l’onde cohérente

dans le cas où φ = 5 % et < a >= 0, 170 mm. Les calculs sont réalisés à l’aide de l’équation (3.9) pour

trois valeurs de la polydispersité P : 0 % en trait plein, 3 % en trait discontinu et 10 % en pointillés.

hautes fréquences (f > 5 MHz) ne sont pas liées aux modes n > 6 mais aux secondes harmoniques

des résonances basses fréquences (observables sur la simulation des modes de vibration d’une

goutte de la figure 1.2). Autour des résonances les plus fortes (dipolaire et quadripolaire), la

forte dispersion du milieu effectif accrôıt les valeurs de la célérité de groupe (fig. 3.3c) qui atteint

1,7 fois la valeur de la célérité de phase dans la matrice c0.

Pour cet échantillon, l’accord avec les prédictions numériques est excellent pour les mesures

de l’atténuation, de la célérité de phase et de la célérité de groupe. Ceci permet alors de ca-

ractériser les propriétés de l’émulsion et d’identifier les caractéristiques des constituants. Ces

identifications sont appropriées dès lors que les variables d’entrée du modèle ont des effets dé-

couplés sur l’évaluation du nombre d’onde effectif. Ainsi la valeur du rayon moyen < a > est

déterminée à partir des positions des fréquences de résonance, la polydispersité P à partir de

leur facteur de qualité et φ à l’aide du niveau moyen de l’atténuation. Notons à haute fréquence,

que la célérité cph tend vers la célérité du son dans la matrice c0, et que le niveau d’atténua-

tion α dépend de l’absorption α0. Cependant, la sensibilité de l’atténuation α à l’absorption

α0 reste faible (un facteur 10 sur l’absorption α0 est nécessaire pour observer une variation de

l’atténuation α de 1 % à 8 MHz).
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Fig. 3.3 – Mesures (o) de l’atténuation (a), de la célérité de phase (b) et de la célérité de groupe (c) de

l’onde cohérente dans l’émulsion de fraction volumique φ = 5 %, de polydispersité P = 3 % et de rayon

moyen des gouttes < a >= 0, 17 mm. La ligne discontinue représente la célérité du son dans la matrice

pure c0 et la ligne continue, les prédictions du modèle (3.9). Les flèches rouges indiquent les fréquences

de résonance.

Nous retrouvons dans ce cas les paramètres structurels de l’émulsion imposés lors du pro-

cessus de fabrication : φ = 5 %, < a >= 0,170 mm et P = 3 %. Les mesures des paramètres

effectifs cph et α conduisent à des valeurs de propriétés de la matrice (c0 = 1,48 mm.µs−1 ; α0 =

5,8.10−5 mm−1MHz−2) légèrement différentes de celles mesurées dans la section 2.1.1 b. Ces ré-

sultats permettent de plus d’identifier la gamme de fréquences la plus propice à l’observation

d’un régime diffusif : entre 1,5 et 3 MHz, le libre parcours moyen d’extinction (`ext = 1/2α)

varie de 1,25 mm à 0,65 mm.

Nous souhaitons ensuite estimer le domaine de validité de l’ISA pour les émulsions résonantes.

Pour cela nous caractérisons les propriétés de l’onde cohérente dans deux échantillons de fraction

volumique plus élevée. Les résultats des comparaisons prédictions/mesures sont présentés sur

les figures 3.4 et 3.5 pour φ = 7 % et 10 % respectivement. Ces mesures complémentaires sont

réalisées dans les mêmes conditions que celles des mesures reportées sur la figure 3.3 (distance

de propagation z = 2 mm). Pour φ = 7 % (fig. 3.4), l’ISA semble à peu près valide malgré les

b. c0 = 1,49 mm.µs−1 et α0 = 5,5.10−5 mm−1MHz−2.
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Fig. 3.4 – Mesures (o) de l’atténuation (a), de la célérité de phase (b) et de la célérité de groupe (c) de

l’onde cohérente dans l’émulsion de fraction volumique φ = 7 %, de polydispersité P = 3 % et de rayon

moyen des gouttes < a >= 0, 15 mm. La ligne discontinue représente la célérité du son dans la matrice

pure c0 et la ligne continue, les prédictions du modèle (3.9). Les flèches rouges indiquent les fréquences

de résonance.

écarts apparaissant à haute fréquence sur l’atténuation α et la célérité de groupe cgr. Le modèle

(3.9) n’est plus valide pour l’échantillon le plus concentré, φ = 10 % (fig. 3.5).

En dépit de la mauvaise estimation de l’onde cohérente autour des résonances les plus fortes

(z/`ext ≈ 7 pour f = 2,5 MHz), l’ISA semble surestimer les quantités α et cph autour de la

résonance monopolaire (figs. 3.5a et b). Cette observation sera confirmée dans le chapitre 4 lors

des mesures de l’onde cohérente dans les émulsions concentrées pour lesquelles les couplages

entre diffuseurs jouent un rôle significatif. La célérité de groupe (fig. 3.5c) est mal estimée pour

cet échantillon où la dispersion est très forte. La difficulté de mesurer les fortes variations de la

célérité cgr, en particulier autour des résonances dipolaire et quadripolaire, peut expliquer les

écarts entre le modèle et les mesures.

Enfin, notons que l’émulsion faiblement concentrée (φ = 5 %) a été retenue pour l’étude du

champ incohérent réalisée dans la section suivante. Cet échantillon possède en effet les propriétés

effectives les mieux caractérisées (fig. 3.3), et est le plus à même de satisfaire les approximations

de faible concentration utilisées dans les modèles à venir. Malgré sa faible fraction volumique,

cette émulsion offre un libre parcours moyen d’extinction `ext assez faible pour pouvoir obser-
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Fig. 3.5 – Mesures (o) de l’atténuation (a), de la célérité de phase (b) et de la célérité de groupe (c) de

l’onde cohérente dans l’émulsion de fraction volumique φ = 10 %, de polydispersité P = 3 % et de rayon

moyen des gouttes < a >= 0, 14 mm. La ligne discontinue représente la célérité du son dans la matrice

pure c0 et la ligne continue, les prédictions du modèle (3.9). Les flèches rouges indiquent les fréquences

de résonance

ver un régime diffusif sur des longueurs caractéristiques raisonnables (après quelques longueurs

d’onde).

3.2 Caractérisation du champ incohérent

Le libre parcours moyen élastique `e décrit l’atténuation de l’onde cohérente par transfert

d’énergie vers le champ incohérent. La description microscopique de ces ondes multiplement

diffusées est traitée de manière analogue à un processus de marche aléatoire [1]. D’autre part, la

description macroscopique du champ incohérent moyen est réalisée par l’équation de la chaleur

(régime diffusif). Ce régime est alors gouverné par deux paramètres caractéristiques, le coefficient

de diffusion D et la vitesse de transport ve des ondes multiplement diffusées.

Dans cette partie, nous exploitons le dispositif expérimental décrit dans la section 2.3 pour

la caractérisation du transport de l’intensité moyenne < |ψ|2 > dans des émulsions diluées. La

mesure du coefficient de diffusion D et l’estimation du libre parcours moyen de transport `∗,

nous permettent alors de déterminer la vitesse de transport grâce à la relation ve = 3D/`∗ [13]. Il
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3.2 Caractérisation du champ incohérent

est alors intéressant d’étudier le comportement fréquentiel de la vitesse ve autour des résonances

les plus marquées (n = 0, 1 et 2), où les célérités cph et cgr vont s’avérer ne plus être pertinentes

pour décrire le transport des ondes multiplement diffusées.

3.2.1 Transport de l’intensité moyenne : l’approximation de diffusion

Nous avons vu dans le chapitre 1 que dans l’approximation de Boltzmann (valable pour de

faibles concentrations en diffuseurs), l’intensité spécifique I(~r, ~u, t) obéit à l’équation du transfert

radiatif sans source (ETR) (éq. 1.32) [8, 14].

Après un grand nombre de diffusions, il est possible de simplifier cette équation grâce à

l’approximation de diffusion. Il est alors nécessaire d’introduire deux nouvelles quantités : la

densité locale d’énergie U(~r, t) et le vecteur courant ~J(~r, t) qui sont définis respectivement par :

U(~r, t) =
1

ve

∫
I(~r, ~u, t)dθ~u, (3.10)

et :

~J(~r, t) =

∫
I(~r, ~u, t)~udθ~u. (3.11)

L’utilisation de ces définitions et de l’intégrale de l’ETR sur toutes les directions ~u permet

d’obtenir la loi conservation de la densité locale d’énergie reliant U(~r, t) et ~J(~r, t) :

∂U(~r, t)

∂t
+ ~∇. ~J(~r, t) = 0. (3.12)

Dans le cadre de l’approximation de diffusion, on considère que les événements de diffusion

successifs ont globalement fait perdre la dépendance angulaire de l’intensité spécifique I. Ce-

pendant, avec une répartition totalement isotrope de I(~r, ~u, t), le vecteur courant ~J serait nul et

le phénomène diffusif stationnaire (éq. 3.12). L’intensité spécifique est alors développée en deux

termes, un terme isotrope auquel on ajoute un terme correctif introduisant l’anisotropie de la

distribution angulaire [1] :

I(~r, ~u, t) ≈ αU(~r, t) + β ~J(~r, t).~u, (3.13)

où les inconnues α = c/4π et β = 3/4π sont déterminées en substituant l’approximation (3.13)

dans les définitions (3.10) et (3.11). Cette expression simplifiée de l’intensité spécifique I est

ensuite utilisée pour calculer l’intégrale de l’équation (1.32) pondérée par les directions ~u :∫
ETR.~udθ~u, qui conduit à la loi de Fick :

~J(~r, t) = −ve`
∗

3
~∇U(~r, t). (3.14)

Les équations (3.12) et (3.14) amènent alors à l’équation de diffusion gouvernant le transport de

la densité locale d’énergie :
∂U(~r, t)

∂t
−D∆U(~r, t) = 0, (3.15)

avec :

D = ve`
∗/3. (3.16)
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Chapitre 3. Diffusion multiple dans des émulsions résonantes diluées

Le libre parcours moyen de transport `∗ qui définit la distance caractéristique après laquelle

l’onde incidente a totalement perdu la mémoire de sa direction initiale, s’exprime de la manière

suivante [1] :

`∗ =
`e

1− < cos θ >
, (3.17)

où le cosinus moyen < cos θ >, souvent appelé « facteur d’anisotropie », dépend (en trois dimen-

sions) de la fonction de diffusion f(θ) de la manière suivante :

< cos θ >=

∫ π
0 |f(θ)|2 cos(θ) sin(θ)dθ∫ π

0 |f(θ)|2 sin(θ)dθ
.

Pour une diffusion parfaitement isotrope comme celle de la résonance monopolaire (< cos θ >→
0), le libre parcours moyen de transport est alors proche du libre parcours moyen élastique `e

(tab. 2.1). Ceci n’est plus vrai pour les résonances d’ordre supérieur pour lesquelles l’anisotropie

de diffusion est plus importante. Nous avons alors < cos θ >→ 1 lorsque la diffusion vers l’avant

est prédominante et la direction de propagation devient aléatoire après une plus grande distance

de propagation (`∗ →∞).

La vitesse de transport ve, qui intervient dans l’équation de diffusion (3.15) via le coefficient

D (éq. 3.16), est définie comme le rapport du module du vecteur courant sur la densité locale

d’énergie :

ve =
J(~r, t)

U(~r, t)
. (3.18)

Cette notion sera étudiée plus en détail dans la dernière partie du chapitre. Nous montrerons

que dans le cas où les ondes multiplement diffusées subissent un retard important [6, 8], par

exemple au voisinage des fréquences de résonance, la célérité de groupe (2.5) et la vitesse de

transport (3.18) diffèrent. Notons qu’il existe d’autres configurations où ces deux quantités sont

similaires [13].

La solution de l’équation de diffusion (3.15) sans absorption, en milieu infini et pour une

source ponctuelle d’énergie initiale U0 en ~r = ~0 et t = 0, est [15] :

U(~r, t) =
U0

(4πDt)3/2
e−r

2/(4Dt). (3.19)

La densité locale d’énergie U est ainsi représentée spatialement par une fonction gaussienne (ou

« halo diffusif ») dont l’écart type évolue dans le temps proportionnellement à
√
Dt. Notons que

la solution de l’équation de diffusion (3.15) a de la même manière été établie pour plusieurs

types de conditions aux limites [15].

Pour nous rapprocher des conditions expérimentales, nous nous intéressons dans un premier

temps à la diffusion d’un point source situé proche de la base d’un cylindre d’épaisseur L et

d’extension latérale infinie [4]. La source n’est pas exactement placée en z = 0 mais en z = `∗,

distance après laquelle le champ incident commence à être diffus. Les réflexions internes aux

parois de cette géométrie sont prises en compte en imposant un flux incident aux limites z = 0 et

z = L [16]. Les effets de l’absorption sont modélisés par τa, le temps caractéristique d’absorption

de l’intensité incohérente moyenne. En coordonnées cylindriques (~r = ρ~eρ + z ~ez), la solution

de l’équation de diffusion (3.15) munie de ces nouvelles conditions, prend la forme (3.19) de
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3.2 Caractérisation du champ incohérent

la solution U(ρ, t) en milieu infini, modulée par l’expression tenant compte des conditions aux

parois (le développement conduisant à cette solution est détaillé en annexe A3.1) :

U(ρ, z, t) =
U0

2πDt
e−ρ

2/(4Dt)e−t/τa
∞∑
n=1

Kn(z)e−Dα
2
nt/L

2
, (3.20)

avec :

Kn(z) =
(αnz0 cos(αnz/L) + sin(αnz/L))(αnz0 cos(αnz0/L) + sin(αnz0/L))

α2
nz

2
0 + 1 + 2z0

.

Les coefficients αn sont déterminés grâce à la relation :

tan(αn) =
2αnz0

z2
0α

2
n − 1

,

où le paramètre z0 est la « distance d’extrapolation » normalisée par l’épaisseur L du cylindre :

z0 =
2`∗

3L

1 +RM

1−RM
, (3.21)

faisant intervenir RM , le coefficient de réflexion moyenné sur l’angle d’incidence c [16, 17]. Son

expression est détaillée en annexe A.3.2.

La figure 3.6 montre la confrontation des prédictions issues du modèle (3.20) aux mesures

de l’intensité incohérente moyenne < |δψ|2 > présentées figure 2.19. Les variables d’ajustement

du modèle sont l’énergie initiale U0 = 74 J et le temps caractéristique d’absorption τa = 164µs.

Ses paramètres d’entrée sont le coefficient de diffusion D = 0, 402 mm2/µs (mesuré grâce à la

méthode présentée dans la prochaine section) et le libre parcours moyen de transport `∗ = 1,38

mm dont la valeur provient de la mesure du libre parcours moyen d’extinction `ext = 1/2α (fig.

3.3) pondérée par la valeur du cosinus moyen < cos θ > calculée pour une goutte dont la taille

correspond au rayon moyen < a > (éq. 3.17). L’évaluation de `∗ ne résulte donc pas d’une mesure

directe [4, 18], mais reste tout de même adaptée à l’identification des paramètres U0 et τa, via

l’inversion du modèle (3.20) qui est faiblement dépendant du libre parcours moyen de transport

`∗.

Les coefficients de réflexion RM à l’interface émulsion/air (cf. annexe A.3.2) font intervenir

les célérités de phase et les masses volumiques de l’air et de l’émulsion, la masse volumique dy-

namique effective de l’émulsion ρv étant calculée à partir d’une correction de la masse volumique

de la matrice ρ0 grâce à la relation [19] :

ρv = ρv0

(
1 +

2πη

k2
0

(f(0)− f(π))

)
.

Sur toute la gamme de fréquences étudiée, le coefficient de réflexion RM reste toujours supérieur

à 0,999 (la différence d’impédances acoustiques entre l’air et l’émulsion étant très grande). Cette

réflexion quasi-totale conduit à des valeurs de distance d’extrapolation z0 de l’ordre du mètre

c. La direction de propagation des ondes dans le milieu étant aléatoire, l’angle d’incidence à la surface émul-

sion/air l’est aussi. Dans ce cas, on doit considérer un coefficient de réflexion « global » moyenné sur les angles

d’incidence.
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Fig. 3.6 – Profils temporels de l’intensité moyenne (courbes de temps de vol) mesurés dans une émulsion

diluée (φ = 5 %, < a >= 0,17 mm et L = 26 mm) à z = 20 mm et pour plusieurs distances ρ. Les

tracés continus représentent le résultat du calcul de la densité locale d’énergie normalisée U(ρ, t)/U0 avec

τa = 164µs, D = 0, 40 mm2/µs et `∗ = 1, 38 mm (éq. 3.20).

(z0 = 3,8.103 mm dans l’exemple présenté fig. 3.6). De la même manière, le temps caractéristique

de diffusion τD, défini par la relation :

τD =
(L+ 2z0)2

π2D
, (3.22)

est de l’ordre de la seconde (τD ∼ 14 s dans l’exemple traité ici). On introduit alors un temps

caractéristique τ de décroissance de la densité d’énergie U (aux temps longs) [20] :

1

τ
=

1

τD
+

1

τa
. (3.23)

Cette équation s’interprète de la manière suivante : la décroissance temporelle de la densité

d’énergie U en un point de l’espace, est due aux effets de diffusion (l’énergie se « répartit »
progressivement dans l’espace) et d’absorption (l’énergie acoustique se transforme en énergie

thermique).

Les ordres de grandeur des temps caractéristiques τa et τD exposés précédemment nous

montrent que, bien qu’étant très faibles, les effets d’absorption sont prépondérants dans la dé-

croissance de l’intensité moyenne < |δψ|2 > aux temps longs. En effet, le coefficient RM étant

proche de 1, sans absorption l’énergie resterait « confinée » dans la cellule et le régime station-

naire (∂U/∂t→ 0) serait atteint aux temps longs.

Après nous être intéressés à la densité d’énergie U , focalisons-nous sur le vecteur courant

~J (éq. 3.11). Le rayonnement à travers les interfaces z = 0 et z = L est caractérisé par le

module J(ρ, z, t) du vecteur courant ~J(ρ, z, t). C’est la quantité d’intérêt de la majorité des

expérimentations portant sur le transport diffusif des ultrasons, le champ étant sondé à l’extérieur

de l’échantillon [4,5]. Le flux transmis à travers la surface z = L de l’échantillon s’exprime de la

manière suivante :

J(ρ, z = L, t) = −D ∂U(ρ, z, t)

∂z

∣∣∣∣
z=L

= D
U(ρ, L, t)

z0L
. (3.24)

En mesurant U(ρ, z, t), il est également possible d’accéder au flux J(ρ, z, t) rayonné à travers la

surface de profondeur z quelconque :

J(ρ, z, t) = −D∂U(ρ, z, t)

∂z
. (3.25)
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3.2 Caractérisation du champ incohérent

La mesure de la densité d’énergie U étant réalisée pour plusieurs profondeurs z, sa dérivée est

approximée comme suit :

∂U(ρ, z, t)

∂z
≈ U(ρ, z + ∆z/2, t)− U(ρ, z −∆z/2, t)

∆z
. (3.26)

Nous déterminons ainsi le flux J(ρ, z, t) à la profondeur z = 20 mm grâce aux mesures de

U(ρ, z = 15 mm, t) et U(ρ, z = 25 mm, t), figure 3.7. Les paramètres d’entrée de la simulation

(U0, τa, D et `∗) proviennent de l’ajustement du modèle (3.20) à partir des mesures de la

densité locale d’énergie U à z = 20 mm (fig. 3.6). Bien que la différentiation (3.26) diminue
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Fig. 3.7 – Profils temporels du flux rayonné à travers la surface située en z = 20 mm à l’intérieur de

l’échantillon. Les traits continus représentent le résultat du calcul du flux J(ρ, t) (éq. 3.20).

significativement la qualité de la mesure (par rapport à la mesure directe de U), le bon accord

entre les simulations et les mesures du flux J (fig. 3.7) confirme la bonne identification des

paramètres U0, τa, D et `∗.

La faible sensibilité des paramètres U et J à la quantité d’intérêt `∗, nous amène à envisager

une autre mesure du libre parcours moyen de transport `∗. Notre dispositif expérimental ne

permettant pas de caractériser le cône de rétrodiffusion cohérente, les méthodes basées sur cette

mesure [18] ne peuvent pas être mises en œuvre.

Dans ce contexte, nous proposons d’exploiter le rapport J(ρ, z, t)/U(ρ, z, t) pour une pro-

fondeur z fixe, qui dépend uniquement du libre parcours moyen de transport `∗ (lorsque les

quantités L, RM et D sont connues par ailleurs). Dans notre cas, la connaissance de l’épaisseur

de l’échantillon fluide L n’est cependant pas parfaite. L’évaporation de l’émulsion provoque une

baisse continue de l’épaisseur L. Cette variation ∆L reste relativement faible (∆L/L ∼ 3 %),

mais les prédictions numériques (fig. 3.8a) montrent qu’une faible incertitude ∆L affecte forte-

ment le rapport J(ρ, z, t)/U(ρ, z, t) et induit une erreur non acceptable sur la mesure du libre

parcours moyen de transport `∗ (fig. 3.8b).

La rapport J(ρ, z, t)/U(ρ, z, t) est mesuré pour z = 20 mm (fig. 3.8). Ce rapport étant indé-

pendant de la distance ρ, les mesures sont moyennées sur les acquisitions effectuées pour trois

distances ρ différentes. Il apparâıt alors, à partir des résultats de la figure 3.8, que la valeur de

l’épaisseur L prise en compte dans le modèle (fig. 3.8c) est plus faible que celle de l’épaisseur de

la cellule (26 mm). Cette mauvaise connaissance de L, ne permet donc pas de mesurer le libre

parcours moyen de transport `∗ à partir de l’analyse du rapport J(ρ, z, t)/U(ρ, z, t) .
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0 100 200 300 400 500
Temps (µs)

0

0,1

0,2

0,3

0,4

J(
ρ,

t)/
U

(ρ
,t)

l  = 1,365 mm
l* = 1,38 mm

0 100 200 300 400 500
Temps (µs)

0

0,1

0,2

0,3

0,4
J(
ρ,

t)/
U

(ρ
,t)

L = 25,75 mm
L = 26 mm

0 100 200 300 400 500
Temps (µs)

0

0,1

0,2

0,3

0,4

J(
ρ,

t)/
U

(ρ
,t)

Expérience
Simulation

(a) (b)

(c)

 (m
m

.µ
s-1

)

 (m
m

.µ
s-1

)

 (m
m

.µ
s-1

)

*

Fig. 3.8 – Rapport J(ρ, z, t)/U(ρ, z, t) calculé à partir des paramètres d’entrée de la modélisation de la

figure 3.6 (en tracé noir discontinu avec en particulier L = 26 mm). Les tracés continus rouges des figures

(a) et (b) représentent le résultat du calcul pour un écart relatif de 1 % sur `∗ et L respectivement. La

mesure de J(ρ, z, t)/U(ρ, z, t) est représentée dans la figure (c).

3.2.2 Mesure du coefficient de diffusion et du temps caractéristique d’ab-

sorption

L’intérêt de la mesure de la densité locale d’énergie U est d’en extraire le coefficient de

diffusion D. Cependant, l’inversion du modèle (3.20) dépend de trop de paramètres (D, RM , `∗

et τa) pour fournir une mesure fiable du coefficient D. J. H. Page et ses collaborateurs ont alors

développé une méthode robuste pour sa mesure, se basant sur la caractérisation transverse du

halo diffusif [4]. En mesurant l’intensité moyenne < |δψ|2 > à une profondeur z donnée et pour

plusieurs distances ρ, nous pouvons calculer le rapport entre la densité locale d’énergie sur l’axe

U(0, z, t) et la densité locale d’énergie hors-axe U(ρ, z, t) :

R(ρ, z, t) =
U(ρ, z, t)

U(0, z, t)
= e−ρ

2/w2(t). (3.27)

Le profil transverse du halo diffusif R(ρ, z, t) correspond à une gaussienne d’écart-type pro-

portionnel à w(t) = 2
√
Dt. Nous remarquons que l’expression (3.27) est indépendante des effets

d’absorption et de réflexion en z = 0 et z = L. Les expériences et simulations numériques exposés

dans l’annexe A.3.3 montrent cependant que pour des temps suffisamment longs (t > 1 ms pour

l’exemple considéré fig. 3.6), l’évolution du halo diffusif est affectée par les parois latérales de la

cellule. L’expression (3.27) n’est alors plus appropriée dès lors que les coefficients de réflexion

latéraux ont une influence sur le rapport R(ρ, z, t). Par conséquent, nous nous focalisons en pre-

mier lieu sur la fenêtre temporelle ∆t ∈ [50, 500] µs (temps courts) afin d’évaluer le coefficient D

de la manière la plus précise possible. Les bornes de ∆t sont déterminées empiriquement : t =
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3.2 Caractérisation du champ incohérent

50 µs correspond au temps auquel l’intensité atteint le récepteur pour la plus grande distance ρ

(et des plus petits coefficients de diffusion) et t = 500 µs est le temps pour lequel les premiers

effets des parois latérales de la cellule sont observés (pour de grands coefficients de diffusion).

Le rapport R(ρ, z, t) est mesuré dans l’émulsion diluée φ = 5 % et représenté pour la fenêtre

temporelle ∆t ∈ [50, 500] µs sur la figure 3.9. Ce résultat illustre la croissance du halo diffusif,

proportionnelle à
√
Dt. Les larges fluctuations de la limite expérimentale R(ρ, z, t) = 0,5 sont ici

dues à une moyenne effectuée sur un trop faible nombre de configurations. Cette cartographie

nécessite en effet une mesure bien résolue en distance ρ, au détriment du nombre de configurations

du désordre considérées.
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Fig. 3.9 – Cartographie du rapport R(ρ, z, t) pour l’émulsion diluée φ = 5 %. La ligne noire continue

représente la limite expérimentale R(ρ, z, t) = 0,5. La ligne blanche discontinue représente la même limite

calculée (ρ = 2
√

ln(2)Dt) pour D = (0,45±0,03) mm.µs−1.

La caractérisation du coefficient de diffusion est réalisée grâce à la mesure de « l’extension

latérale » w2(t) (= −ρ2/ln(R(ρ, z, t))) du halo diffusif. La mesure du rapport R(ρ, z, t) conduit

alors au coefficient de diffusion via la relation :

−ρ2

ln(R(ρ, z, t))
= 4Dt. (3.28)

Pour une émulsion avec φ = 5 %, cette quantité est représentée sur la figure 3.10 pour la

mesure de l’intensité < |ψ|2 > avec une fréquence de filtrage ff = 2,7 MHz (de bande-passante

df = 50 kHz). L’évolution de w2(t) est alors linéaire et ses mesures se superposent pour les

différentes distances ρ. Ces deux observations nous confirment que le régime de transport de

l’intensité moyenne est bien diffusif : le halo évolue temporellement en
√
t et son profil spatial

est effectivement gaussien avec w2(t) indépendant de ρ. Nous verrons dans le chapitre 4 que

lorsque le régime n’est plus diffusif, le profil transverse du halo diffusif n’est plus gaussien, et

que l’extension w2(t) dépend de la distance ρ. Dans ce cas particulier, un ralentissement (ou

arrêt total) du processus de diffusion caractérisé par une évolution non-linéaire de l’extension

w2(t), peut être observé [21].

Il est possible de tenir compte de la taille finie w0 de la source grâce à la relation w2(t) =

4Dt+w2
0, obtenue par convolution de la densité d’énergie U(ρ, z, t) avec l’apodisation (supposée

gaussienne) de la source [5]. En supposant gaussienne la forme de la source (fig. 2.17c), la taille
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Fig. 3.10 – Extension latérale w2(t) du halo diffusif pour l’émulsion de fraction volumique φ = 5 % et

une fréquence de filtrage ff = 2,7 MHz. La mesure est réalisée pour une distance de propagation z = 20

mm. La ligne rouge représente la fonction d’ajustement utilisée pour la détermination du coefficient de

diffusion D = (0,40±0,01) mm2.µs−1. La ligne noire représente l’extension w2(t) obtenue à partir des

simulations représentées sur la figure 3.6.

w2
0 a pu être identifiée (= 0,41 mm2). Bien que cette largeur de source soit négligeable devant

les valeurs prises par w2(t), w2
0 est systématiquement soustrait à l’extension w2(t) dans cette

étude afin de mesurer le coefficient de diffusion D.

La mesure du coefficient de diffusion D a été présentée jusqu’à présent après application

d’un seul filtre numérique de fréquence centrale, ff = 2,7 MHz. Nous répétons maintenant cette

mesure pour des fréquences allant de 1 à 3,7 MHz avec un filtre de bande-passante df = 50 kHz.

Le coefficient de diffusion mesuré dans l’émulsion avec φ = 5 % est représenté sur la figure 3.11

pour trois profondeurs z. Il est intéressant de remarquer que le coefficient D semble indépendant

de la profondeur z, confirmant une fois de plus le caractère purement diffusif du transport des

ondes multiplement diffusées [22]. Les incertitudes (affichées ici uniquement pour z = 20 mm

pour des raisons de clarté) sont estimées à partir des résidus de l’ajustement linéaire (4Dt) des

valeurs prises par l’extension w2(t) (= −ρ2/lnR(ρ, z, t), cf. éq. 3.28). Elles sont importantes aux

fréquences pour lesquelles le coefficient de diffusion D est grand. En effet, à ces fréquences, la

croissance du halo diffusif est plus rapide (le rapport R(ρ, z, t) = U(ρ, z, t)/U(0, t) tend vers 1

plus rapidement), rendant la mesure de l’extension w2(t) (→∞) erronée. Bien que le coefficient

de diffusion D soit relativement faible à la fréquence ff , ce comportement peut être observé

sur la figure 3.10 aux temps longs (t > 600µs), où l’écart au modèle linéaire (w2(t) = 4Dt) est

manifeste.

La mesure du coefficient D est maintenant confrontée avec succès aux résultats de la modé-

lisation D = ve`
∗/3, pour les trois profondeurs z et sur toute la gamme de fréquences inspectée,

figure 3.11. La distribution en taille de gouttes est introduite dans les prédictions des quantités

`∗ et ve. Détaillons ici l’impact de cette distribution sur le calcul du libre parcours moyen de

transport `∗, équation (3.17) (le cas de la vitesse de transport ve est traité dans la section 3.3).

Donnons en premier lieu une expression plus explicite du libre parcours moyen élastique `e, qui

dépend explicitement de la concentration. Pour cela, nous effectuons un développement limité
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Fig. 3.11 – Coefficient de diffusion D mesuré dans l’émulsion de fraction volumique φ = 5 % pour

trois profondeurs différentes z. La ligne noire discontinue représente le calcul de D = ve`
∗/3 à l’aide de

l’équation (3.31) avec les paramètres optimaux φ = 4,8 %, < a >= 0,168 mm et P = 5 %.

en 4πηf(0)/k2
0 → 0 de k2, traduisant la faible dispersion du milieu effectif :

k ≈ k0

(
1 +

2πηf(0)

k2
0

)
. (3.29)

En supposant de plus que l’atténuation de la matrice est négligeable (Imk0 ∼ 0), nous obtenons

une expression simplifiée du libre parcours moyen élastique :

`e =
k0

4πηImf(0)
, (3.30)

défini ici pour un seul rayon de goutte. En pondérant les contributions de toutes les tailles de

gouttes par leur concentration associée ηa, le libre parcours moyen de transport `∗ s’écrit alors :

`∗ =

[
4π

k0

∫
a
ηaImfa(0)(1− < cos θ >a)da

]−1

. (3.31)

Le recalage du modèle ainsi établi sur les mesures du coefficient D, figure 3.11 conduit à dé-

terminer les paramètres optimaux suivants : φ = 4,8 %, < a >= 0,168 mm et P = 5 %. On

notera que ces résultats sont très proches de ceux établis par caractérisation de l’onde cohé-

rente d, cf. sec. 3.1.2. Enfin, l’identification des fréquences de résonance pour les trois premiers

modes (f1 = 1, 48 MHz, f2 = 2, 10 MHz et f3 = 2, 79 MHz) montre que les résonances des gouttes

correspondent à des minima du coefficient de diffusion D mais également à des pics de la célérité

de groupe cgr
e. Les raisons du ralentissement du transport diffusif aux résonances (alors que

cgr y est maximale) seront données dans la section 3.3 lors de l’estimation expérimentale de la

vitesse de transport.

Intéressons-nous maintenant à l’estimation de l’absorption des ondes multiplement diffusées

via la mesure du temps caractéristique d’absorption τa. Maintenant que le coefficient de diffusion

D est connu et que le libre parcours moyen de transport `∗ est estimé à partir de la mesure du

libre parcours moyen élastique, l’amplitude U0 et le temps caractéristique τa peuvent être extraits

des courbes de temps de vol (U(ρ, z, t)). Cet ajustement à deux paramètres est acceptable : τa a

d. φ = 5 %, < a >= 0, 170 mm, P = 3 %.

e. Il n’est pas possible d’utiliser l’approximation ve ∼ cgr dans le cas des émulsions résonantes.

74



Chapitre 3. Diffusion multiple dans des émulsions résonantes diluées

un effet sur la décroissance aux temps longs des courbes de temps de vol, alors que U0 gouverne

le niveau moyen de la densité d’énergie U(ρ, z, t). Ainsi, l’ajustement des courbes de temps de

vol pour les différentes fréquences de filtrage permet d’obtenir les mesures de τa et de U0 dans

l’émulsion avec φ = 5 % pour les trois profondeurs d’observation z (fig. 3.12).
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Fig. 3.12 – Amplitude U0 (a) et temps caractéristique d’absorption τa (b) mesurés en ajustant, avec

l’équation (3.20), les courbes de temps de vol mesurées en ρ = 0 mm à différentes profondeurs z.

L’amplitude U0 (fig. 3.12a) présente un profil fréquentiel gaussien similaire au spectre du

signal incident (fig. 2.18b). La mesure du temps caractéristique d’absorption τa (fig. 3.12b)

montre une croissance de l’absorption en fonction de la fréquence, similaire au comportement

de l’absorption mesurée dans les constituants (figs. 2.3a et 2.4a). Cependant, en définissant un

temps caractéristique d’absorption de l’intensité de l’onde se propageant dans la matrice pure

τ0 = c0/2α0, on remarque que τ0 ∼ 5τa. L’absorption des ondes multiplement diffusées n’est donc

pas uniquement due à la dissipation dans le gel mais à d’autres mécanismes de dissipation tels

que les pertes visqueuses à l’interface goutte/gel [23]. Cette hypothèse est par exemple appuyée

par la présence d’un minimum local de τa autour de la résonance quadripolaire (f = 2,75 MHz)

pour les trois profondeurs z. À la résonance, les déformations de la goutte étant accrues, les

dissipations visqueuses sont susceptibles de crôıtre et par suite d’induire une augmentation de

l’absorption.

3.3 Confrontation des mesures sur les champs cohérent et inco-

hérent

Dans la partie précédente, nous avons caractérisé le transport diffusif des ondes dans une

émulsion diluée à l’aide de la mesure et de la modélisation du coefficient de diffusion D. L’objectif

du chapitre est d’établir le lien entre la propagation de l’onde cohérente et le transport de

l’intensité incohérente. Il faut pour cela trouver une vitesse caractéristique du transport des

ondes multiplement diffusées, jusqu’ici caractérisée par le seul coefficient D, qui peut être défini

par le rapport entre le vecteur courant ~J et le gradient de la densité locale d’énergie ~∇U (éq.
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3.14). Nous travaillons alors sur la vitesse de transport ve que nous comparerons à la célérité de

groupe cgr de l’onde cohérente.

La vitesse de transport en milieu infini (éq. 3.18) [8, 24] s’interprète dans notre cas, comme

la vitesse moyenne de transport de l’intensité acoustique multiplement diffusée. Cette vitesse

n’a a priori aucun lien avec les célérités de phase et de groupe de l’onde cohérente, quantités

intrinsèques à la propagation dans un milieu effectif modèle.

En acoustique, il est cependant possible de modéliser la vitesse de transport ve à l’aide d’une

renormalisation de la célérité de groupe cgr incluant un retard lié au changement de phase, dû à

la diffusion par un objet [13]. Les précédentes études menées sur des systèmes acoustiques [13]

montrent que ce retard de diffusion reliant les vitesses cgr et ve reste faible, et que ces quantités

sont alors similaires. Pour les émulsions résonantes, nous verrons que le contraste de célérités

du son entre l’huile fluorée et le gel aqueux provoque un retard de diffusion remarquablement

important. Dans ce cas, les résonances induisent des effets opposés sur cgr et ve, de façon similaire

aux systèmes optiques déjà étudiés [6]. Nos émulsions nous permettent alors d’établir un lien

entre les résultats obtenus en optique et en acoustique, grâce aux résonances des gouttes d’huile

fluorée qui constituent un excellent analogue acoustique des résonances de Mie rencontrées en

optique [25].

3.3.1 Modélisation de la vitesse de transport

En présence de diffusion faiblement résonante, la description des ondes multiplement diffusées

peut être réalisée, en première approximation, par la célérité de phase cph ou de groupe cgr de

l’onde cohérente [14]. En effet, l’impact du diffuseur sur la propagation d’une impulsion est faible

dans ce cas.

En présence de diffusion résonante, le milieu effectif devient fortement dispersif et la célérité

de groupe de l’onde cohérente prend potentiellement des valeurs anormales près des fréquences

de résonance [26, 27]. D’autre part, les fluctuations aléatoires du champ sont perturbées par le

retard induit par la diffusion des hétérogénéités [28,29]. Les vitesses caractéristiques des champs

cohérent et incohérent sont alors différentes. Lorsque la célérité des ondes à l’intérieur du diffuseur

est plus grande que celle dans le milieu environnant, ce retard est faible de même que la différence

entre les vitesses cgr et ve. C’est cette configuration que l’on retrouve généralement dans les

systèmes acoustiques utilisés pour la mesure de la vitesse de transport [5, 13], où l’indice de

réfraction f nac est inférieur à 1. En optique la matrice des systèmes étudiés étant le vide ou l’air,

l’indice de réfraction nop est toujours supérieur à 1. Le retard subi par les ondes multiplement

diffusées devient alors significatif et les comportements des vitesses cgr, cph et ve autour des

résonances sont radicalement différents [6, 30].

f. Contrairement aux ondes lumineuses (où l’indice de réfraction est défini par rapport à une célérité absolue

qui est celle de la lumière dans le vide) il n’existe pas de milieu de référence pour les ondes élastiques ou acoustiques.

Cependant, la majorité des expériences ultrasonores discutées dans cette étude traitent de milieux hétérogènes

ayant pour matrice l’eau. Nous définissons ainsi l’indice de réfraction acoustique nac = ceau/cm du milieu m,

« relatif » à la célérité du son dans l’eau pour les ondes acoustiques.
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Chapitre 3. Diffusion multiple dans des émulsions résonantes diluées

Nous avons vu dans le chapitre 1 que l’intégration de l’équation de transport sur ~p en régime

stationnaire (Ω = 0), conduit à une identité de Ward. Cette relation décrit la perte d’énergie

de l’onde cohérente en faveur de l’intensité des ondes multiplement diffusées. L’utilisation de

cette identité dans l’équation de transport conduit alors à l’équation du transfert radiatif. En

régime dynamique, vient s’ajouter à cette équation une dérivée temporelle conduisant à l’ETR

(éq. 1.32).

En présence de résonances et donc de retard de diffusion, l’étude en régime stationnaire et

son adaptation au cas dynamique ne sont plus possibles. Une méthode alternative proposée par

van Albada et ses collaborateurs [6,8] pour la diffusion de la lumière par des particules de TiO2

dans l’air, est maintenant présentée à partir de l’équation (1.34) (sans terme source) :

∂U(~r, t)(1 + δ)

∂t
+ ~∇. ~J(~r, t) = 0. (3.32)

En comparaison avec l’équation de bilan obtenue dans le cas stationnaire (éq. 3.12), il apparâıt

que la densité locale d’énergie U ′ se décompose en deux contributions : U ′ = U + δ U . La vitesse

de transport dans le régime dynamique s’exprime alors :

ve =
J

U ′
=
J

U

1

1 + δ
. (3.33)

Dans le cas stationnaire (Ω = 0 et par suite δ = 0), les retards de diffusion sont nuls et la vitesse

de transport ve (= J/U) est donc décrite par la célérité de groupe de l’onde cohérente. Nous

avons alors J/U = cgr. Dans le cas de diffusion faiblement résonante (∂f(0)/∂ω � 1), on montre

que cgr = c2
0/cph [8]. À partir de ces observations, la vitesse de transport (éq. 3.33) devient alors :

ve =
c2

0/cph

1 + δ
. (3.34)

Le paramètre δ est calculé grâce à l’identité de Ward dans le cadre de l’approximation de

Boltzmann et de l’ISA et la vitesse de transport devient [8] :

ve =
c2

0/cph

1 + ∆1 + ∆2
, (3.35)

avec :

∆1 = 2πηcgr
cph

ω

∂Ref(0)

∂ω
et ∆2 = 2πηcgr

∫ π

0
sin(θ)|f(θ)|2∂ϕ(θ)

∂ω
dθ, (3.36)

où ϕ est la phase de la matrice T̃~p~ps = |T̃~p~ps |ejϕ(θ) = −4πηf(θ).

Dans l’expression (3.35) de la vitesse de transport ve, le terme ∆2 (souvent appelé la

« contribution collisionelle » [31]) représente la contribution du retard angulairement dépendant

∂ϕ(θ)/∂ω subi par l’onde diffusée.

Déterminons maintenant la signification physique de terme ∆1. Pour cela, réécrivons la

célérité de groupe en terme de retard de groupe ∆gr. À partir de l’ISA (et de l’hypothèse

k0 ∼ Re(k0)), nous obtenons :

∂k′2

∂ω
=

2k′

cgr
=

∂

∂ω

[
k2

0

(
1 +

4πηRef(0)

k2
0

+
1

2

1

(k′`e)2

)]
. (3.37)
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Dans le cadre du régime diffusif étudié dans ce chapitre g, le dernier terme de l’équation (3.37)

peut être négligé (1/(k′`e)
2 � 1). Dans ce cas, la célérité de groupe est réécrite de la manière

suivante :

cgr =
c2

0/cph

1 + ∆gr
, (3.38)

avec :

∆gr = 2πη
c2

0

ω
.
∂Ref(0)

∂ω
. (3.39)

Pour les milieux faiblement résonants (f(0) faiblement dépendant de la pulsation ω et par suite

∆gr = 0), l’équation (3.38) se réduit naturellement à l’égalité cgr = c2
0/cph. Focalisons-nous

sur l’expression de la vitesse ve lorsque ∆2 est nul. À partir des équations (3.36) et (3.39),

on remarque que ∆1 ∼ ∆gr lorsque cgr = c2
0/cph en dehors des fréquences de résonance. Les

équations (3.35) et (3.38) avec ∆2 = 0 conduisent alors à ve ∼ cgr, qui montre que ∆1 représente

la contribution de la célérité de groupe en présence de diffusion faiblement résonante.

Illustrons les significations physiques des termes ∆1 et ∆2 données précédemment, en les

calculant pour deux émulsions avec φ = 5 % et < a >= 0,170 mm dans le cas monodisperse (fig.

3.13a) et polydisperse h P = 5 % (fig. 3.13b).
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Fig. 3.13 – Paramètres ∆1, ∆2 et ∆gr calculés à partir des équations (3.36) et (3.39) pour φ = 5 %

et < a >= 0,170 mm dans les cas monodisperse (a) et polydisperse P = 5 % (b). Les flèches rouges

représentent les fréquences de résonance.

g. Le régime diffusif, obtenu pour les faibles concentrations étudiées dans ce chapitre, est caractérisé par le

critère k′`e � 1 [32].

h. La prise en compte de la polydispersité est réalisée de la même manière que pour le calcul du nombre d’onde

k dans le cadre de l’ISA. La fonction de diffusion d’une goutte est moyennée sur les rayons a : ηf(θ)
∫
ηafa(θ)da.

L’utilisation de théories de diffusion indépendante pour le calcul de la vitesse ve motive ce choix de modification

de la fonction de diffusion d’un diffuseur isolé (les récurrences entre diffuseurs de taille différente étant négligées).
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Chapitre 3. Diffusion multiple dans des émulsions résonantes diluées

• Les termes ∆gr et ∆1 sont semblables en dehors des fréquences de résonance. ∆1 représente

donc la contribution de la célérité cgr dans le transport de l’intensité incohérente. La

polydispersité réduit la dépendance fréquentielle de f(0) et par conséquent l’écart entre

∆gr et ∆1.

• Les variations du terme ∆2 compensent celles de ∆1. De plus, nous avons ∆2 > ∆1 aux

résonances, cette inégalité étant expliquée par le choix de gouttes « lentes ». Ces fréquences

seront donc marquées par des minima de la vitesse ve caractéristiques du « ralentissement »
du transport diffusif.

• Aux fréquences de résonance, nous avons ∆gr < 0. Ces fréquences seront donc marquées

par des maxima de la célérité de groupe cgr.

Dans la description macroscopique des propriétés acoustiques du milieu, la dispersion du milieu

effectif provoque alors une avance de l’enveloppe de l’impulsion transmise (correspondant à un

maximum de la célérité cgr) alors que la description microscopique montre un ralentissement de

l’impulsion diffusée (correspondant à un minimum de la vitesse ve). La confrontation de ces deux

descriptions permet alors de comprendre la différence entre la célérité de groupe et la vitesse

de transport, et de montrer la nécessité de décrire la diffusion résonance en régime dynamique

(Ω 6= 0).

Enfin, pour établir des liens avec les travaux existants sur le sujet, nous relions l’expression

(3.35) à deux écritures simplifiées habituellement mises en avant dans la littérature.

La première écriture, présente un avantage technique de facilité d’implémentation grâce à son

lien direct avec les amplitudes modales An et leur phase αn. Cette expression, majoritairement

utilisée pour l’étude des ondes électromagnétiques [29,31] s’écrit dans le cas acoustique (scalaire) :

ve =
c2

0

cph

[
1 +

2πηcgr

k2
0

∞∑
n=0

(2n+ 1)

(
∂αn
∂ω
− ImAn

ω

)]−1

. (3.40)

Les étapes de calcul conduisant à cette équation (données en annexe A.3.4) montrent qu’il n’est

pas évident d’établir un lien direct entre les termes de cette expression et le retard de diffusion

∆2 ou le terme ∆1.

La deuxième écriture alternative de la vitesse ve est plus intuitive et référencée plus fréquem-

ment dans les travaux sur les ondes acoustiques [5,13,33]. Nous avons vu que dans le cas de faible

dépendance fréquentielle de la fonction f(0), nous pouvons écrire que ∆1 ∼ ∆gr ou encore :

1

ve
≈ 1

cgr
+ 2πη

∫ π

0
sin(θ)|f(θ)|2∂ϕ(θ)

∂ω
dθ. (3.41)

À l’aide de cette expression et en définissant le temps de diffusion moyen :

∆tave =

∫ π
0 sin(θ)|f(θ)|2∂ϕ(θ)/∂ωdθ∫ π

0 sin(θ)|f(θ)|2dθ
, (3.42)

puis en invoquant le théorème optique [2], nous obtenons finalement l’expression « simplifiée »
de la vitesse de transport :

1

ve
≈ 1

cgr
+

∆tave

`e
. (3.43)
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3.3 Confrontation des mesures sur les champs cohérent et incohérent

Cette dernière expression permet de comprendre l’influence du retard de diffusion ∆tave sur la

relation entre la célérité de groupe et la vitesse de transport. Cependant, bien que cette expression

soit utilisée pour les expériences aux fréquences ultrasonores, l’hypothèse de faible dépendance

fréquentielle de la fonction f(0) est trop forte dans notre cas. Pour ces raisons, nous garderons

par la suite l’expression (3.35) (plus appropriée à notre cas d’étude) pour la description de la

vitesse de transport.

3.3.2 Estimation expérimentale de la vitesse de transport

Les mesures du coefficient de diffusion D et du libre parcours moyen élastique `e conduisent

à une estimation expérimentale de la vitesse de transport ve(= 3D/`∗), via le calcul du libre

parcours moyen de transport `∗, éq. (3.31). La mesure de la célérité de groupe cgr et l’estimation

expérimentale de la vitesse ve dans l’émulsion de concentration φ = 5 % avec < a >= 0, 170 mm

et P = 3 % sont confrontées respectivement aux prédictions issues des modèles (3.35) et (2.5),

fig. 3.14.
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Fig. 3.14 – Mesure de la célérité de groupe (en carrés noirs) et estimation de la vitesse de transport (en

cercles bleus) pour l’émulsion diluée. Ces deux mesures sont comparées aux modélisations de la célérité

de groupe cgr ligne discontinue noire) et de la vitesse ve (en tracé mixte bleu), ainsi qu’à la célérité du

son dans la matrice pure c0 (en pointillés noirs).

Les incertitudes sur la vitesse ve (relativement élevées en dehors de la bande-passante du

signal transmis f ∈ [1, 3] MHz) sont estimées à partir des mesures aux trois profondeurs z

différentes. Le très bon accord modèle/expérience pour les vitesses cgr
i et ve, montre autour

des résonances des « creux » de vitesse de transport lorsque la célérité de groupe est maximale

(tout en restant bien définie). Cet effet a déjà été expliqué en optique pour de hautes valeurs de

l’indice de réfraction des diffuseurs [6] (fig. 3.15a). Toutefois, des résultats discordants ont été

obtenus en acoustique pour des diffuseurs aux indices de réfraction relatifs plus faibles [13] (fig.

i. Les barres d’erreur affichées sur la mesure de la célérité cgr proviennent de l’estimation de l’incertitude sur

la mesure de cgr décrite dans le chapitre 2.
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Chapitre 3. Diffusion multiple dans des émulsions résonantes diluées

3.15b). La valeur de l’indice relatif des gouttes d’huile fluorée étant importante (nac = 2, 3), nos

résultats sont comparables à ceux acquis en optique. Au voisinage des fréquences de résonance, le

ralentissement des ondes multiplement diffusées est dû au contraste de célérités entre le diffuseur

et le milieu environnant.

(a) (b)

Fig. 3.15 – Résultats de travaux réalisés en acoustique et en optique, sur la comparaison entre la célérité

de groupe et la vitesse de transport. (a) Cas de la diffusion des ondes acoustiques par des billes de verre

(nac = 0,3) dans de l’eau [13] et (b) de la diffusion de la lumière par des particules de TiO2 (nop = 2, 5)

dans l’air [6].

Comme interprétation supplémentaire, il est possible d’appréhender les fréquences de réso-

nance comme étant les fréquences particulières pour lesquelles la longueur d’onde dans la goutte

d’huile λ1 est un multiple du diamètre de la goutte : λ1/2 ∝ 2a. Le retard subi par l’onde

diffusée peut être alors vu comme la conséquence de la création d’une « onde stationnaire » à

l’intérieur du diffuseur [31,34]. Par conséquent, il est aussi fréquent d’interpréter la contribution

δ U (éq. 3.32) à la densité locale d’énergie U comme étant une énergie potentielle stockée dans

le diffuseur [8]. Cette énergie est ensuite progressivement rayonnée dans le milieu environnant

avec un certain retard dépendant de l’indice du diffuseur. Cette interprétation est séduisante

mais ambiguë pour le cas des émulsions résonantes pour lesquelles le contraste d’impédances

acoustiques entre les deux fluides est faible. L’énergie n’est donc pas exactement « stockée »
dans le diffuseur.

3.4 Conclusion

L’ensemble des résultats de ce chapitre traite du cas idéal du transport des ondes scalaires en

milieux « dilués ». La mesure des paramètres effectifs de l’onde cohérente et leur confrontation

aux prédictions issues du modèle de l’ISA nous permettent d’avancer que les hypothèses de faible

concentration seront valables pour des émulsions de fraction volumique φ ∼ 5 %. Cependant, le

contraste de célérités du son entre les gouttes d’huile et le gel aqueux offre à ces émulsions diluées

un pouvoir diffusant suffisant pour observer le transport diffusif de l’intensité incohérente.

La faible polydispersité des échantillons permet de détecter les effets des résonances, repérés

par des minima du coefficient de diffusion D. Le critère pour l’émergence d’effets de localisation
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(k′`e ∼ 10� 1) n’étant pas respecté dans ce chapitre, le ralentissement de diffusion ne peut être

imputé à une renormalisation du libre parcours moyen de transport `∗ [35].

L’estimation expérimentale de la vitesse de transport montre que le ralentissement du trans-

port diffusif au voisinage des résonances est dû au large retard subi par l’onde diffusée par les

gouttes d’huile « lentes ». Il n’est donc plus approprié de décrire le transport de l’intensité in-

cohérente par la propagation d’une impulsion entre deux diffuseurs (en négligeant l’effet de ces

derniers) ou par la propagation de l’onde cohérente dans le milieu effectif. Ce comportement est

modélisé par une théorie établie en optique, tenant compte du retard de diffusion au voisinage

des résonances (pouvant aussi être interprété comme une énergie potentielle stockée dans les

diffuseurs puis rayonnée progressivement).

L’ensemble des calculs et mesures des célérité de groupe cgr et vitesse de transport ve, ainsi

que la comparaison avec les travaux existants, réconcilie les travaux en optique et en acoustique,

et clarifie la nécessité d’une redéfinition de la vitesse de transport de l’énergie ve dans les cas de

diffusion résonante (éq. 3.35).

L’étude pourrait être améliorée en utilisant une mesure indépendante du libre parcours moyen

de transport `∗. De telles méthodes existent (basées sur la transmission à travers l’échantillon [4]

ou en caractérisant le cône de rétrodiffusion cohérente [18]), mais sont difficilement adaptables

au dispositif expérimental présenté ici.

Les différents modèles étudiés ont été développées sous des hypothèses plus ou moins res-

trictives mais toujours dans le cadre de faibles concentrations en diffuseurs. Dans le prochain

chapitre, nous nous intéresserons au cas où cette hypothèse n’est plus vérifiée, en particulier pour

des fractions volumiques supérieures à 10 %. La modélisation des propriétés effectives tient alors

compte des interactions entre gouttes (situées dans le champ proche des diffuseurs voisins). De

la même manière, le transport de l’intensité incohérente est modifié par les interférences entre

les ondes multiplement diffusées, mettant à mal les hypothèses de l’approximation de diffusion.

A.3 Annexes

A.3.1 Calcul de la solution de l’équation de diffusion pour un milieu à trois

dimensions borné en z = 0 et z = L

Dans cette annexe, nous développons les calculs conduisant à la solution de l’équation de

diffusion dans un milieu borné aux interfaces z = 0 et z = L. Posons le problème pour la diffusion

unidimensionnelle d’un point source avec conditions aux limites en z̃ = 0 et z̃ = 1. Dans ce cas,

l’équation de diffusion devient :

∂tU(z, t)− D

L2
∂2
z̃z̃U(z, t) = 0 pour z̃ ∈ [0, 1] , (A3.1)
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Chapitre 3. Diffusion multiple dans des émulsions résonantes diluées

où z̃ désigne la distance adimensionnée z̃ = z/L. Les conditions initiales et aux limites associées

à ce problème sont : 

U − ze0∂z̃U = 0 en z̃ = 0,

U + zeL∂z̃U = 0 en z̃ = 1,

U = δ(z̃ − z̃s) en t = 0,

(A3.2)

avec ze0 et zeL les distances d’extrapolation normalisées par L en z̃ = 0, z̃ = 1 et z̃s = `∗/L

associée à la position du point source. La solution de l’équation A3.1 est de la forme :

U(z̃, t) = e−Dtα
2/L2

(K cosαz̃ +H sinαz̃). (A3.3)

Les conditions aux limites (A.3.2) permettent d’établir des équations satisfaites par les coeffi-

cients K, H et α :

K
H = ze0α,

tanα =
α(ze0+zeL)
ze0z

e
Lα−1 .

(A3.4)

La densité d’énergie U(z̃, t) correspond alors à la somme discrète des solutions de l’équation

A.3.4 :

U(z̃, t) =
∞∑
n=1

e−Dtα
2
n/L

2
Kn(cosαnz̃ +

1

ze0αn
sinαnz̃). (A3.5)

En utilisant maintenant la condition initiale, on obtient :

δ(z̃ − z̃0) =
∞∑
n=1

KnZn(z̃), (A3.6)

avec Zn(z̃) = (cosαnz̃+ 1
ze0αn

sinαnz̃). En sommant sur m l’équation A3.6 multipliée par Zm(z̃)

puis en l’intégrant sur z̃, il vient :

∞∑
m=1

Zm(z̃0) =

∫ 1

0

∞∑
n,m=1

KnZn(z̃)Zm(z̃)dz̃. (A3.7)

Or, on peut montrer que
∫ 1

0 KnZn(z̃)Zm(z̃)dz̃ = 0 si m 6= n [15], ce qui permet d’exprimer

l’équation A3.7 comme l’égalité de deux séries. Les coefficients de ces deux séries sont alors

égaux terme à terme, conduisant à l’expression des coefficients :

Kn =
Zn(z̃s)∫ 1

0 Zn(z̃)2dz̃
. (A3.8)

Le calcul du dénominateur du membre de droite de cette équation donne :∫ 1

0
Zn(z̃)2dz̃ =

1

2α2
n

[
α2
n +

1

ze20

+
α2
n(2zeL + ze20 z

e
Lα

2
n) + zeL/z

e2
0

α2
n(ze20 + ze2L + ze20 z

e2
L α

2
n) + 1

+
1

ze0

]
. (A3.9)
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Dans le cas particulier où les conditions aux limites en z̃ = 0 et z̃ = 1 sont identiques (ze0 = zeL =

ze), l’équation A3.9 devient : ∫ 1

0
Zn(z̃)2dz̃ =

α2
nz

e2 + 2ze + 1

2α2
nz

e2
. (A3.10)

Finalement, en introduisant la solution de l’équation de diffusion axisymétrique, U(ρ, t) =

e−ρ
2/4Dt/4πDt, on obtient l’expression de la densité locale d’énergie U à trois dimensions avec

les conditions aux limites haute (z̃ = 0) et basse (z̃ = 1) :

U(ρ, z, t) =
e−ρ

2/4Dt

2πDt

∞∑
n=1

e−Dtα
2
n/L

2
Kn(z), (A3.11)

avec :

Kn(z) =
αnz

e(αnz
e cos(αnz/L) + sin(αnz/L))(αnz

e cos(αnzs/L) + sin(αnzs/L))

α2
nz

e2 + 2ze + 1
. (A3.12)

A.3.2 Coefficient de réflexion moyen à une interface milieu complexe/milieu

homogène

Pour la modélisation du transport diffusif de l’intensité moyenne en milieu borné, il est

nécéssaire de définir un coefficient de réflexion RM adapté à ce régime de transport et permettant

de calculer la distance d’extrapolation ze :

ze =
2`∗

3L

1 +RM

1−RM
. (A3.13)

Nous détaillons pour cela les calculs effectués par H. Schiemer dans ses travaux de thèse [17]. La

direction de propagation des ondes multiplement diffusée étant aléatoire, calculons un coefficient

de réflexion moyenné sur l’angle d’incidence. La géométrie considérée est une interface entre deux

fluides, de normale ~u (les paramètres indicés 1 étant relatifs au milieu complexe et 2 au milieu

homogène situé de l’autre côté de l’interface). Les ondes considérées sont scalaires et il n’y a pas

de conversion de modes à l’interface. Une onde incidente dans le milieu 1 avec une angle θ par

rapport à la normale ~u est réfléchie avec le coefficient de réflexion suivant :

R(θ) =

ρv2c2 cos θ − ρv1
√
c2

1 − c2
2 sin2 θ

ρv2c2 cos θ + ρv1

√
c2

1 − c2
1 sin2 θ

2

. (A3.14)

Dans le cadre de cette étude, les paramètres ρv1 et c1 sont respectivement la masse volumique et

la célérité de phase effectives du milieu complexe (sous l’approximation de l’ISA), et ρv2 et c2 la

masse volumique et la célérité du son de l’air (ou du PVC dans le cadre de la prise en compte

des parois latérales de la cellule de mesure, cf. annexe A.3.3).

Le coefficient de réflexion moyen RM s’exprime alors de la manière suivante :

RM =
3C2 + 2C1

3C2 − 2C1 + 2
, (A3.15)

avec :

C1 =

∫ π/2

0
R(θ) sin θ cos θdθ et C2 =

∫ π/2

0
R(θ) sin θ cos2 θdθ. (A3.16)
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Chapitre 3. Diffusion multiple dans des émulsions résonantes diluées

A.3.3 Mesures et simulations numériques du transport diffusif des ultrasons

dans un milieu d’extensions latérales finies

Dans cette annexe, nous présentons les résultats des mesures et des simulations de l’effet des

dimensions finies (en z et ρ) de l’échantillon sur l’évolution du halo diffusif.

Dans les émulsions diluées (φ = 5 %), l’observation de l’extension latérale du halo diffusif

w2(t) sur des temps supérieurs à t = 1000µs montre une brutale saturation (fig. 3.16). Cet effet

ne peut pas être imputé au transport sub-difusif de l’intensité moyenne au vu du faible pouvoir

diffusant de l’échantillon dilué étudié ici (k′`e ∼ 7, 5 à la fréquence f = 2, 7 MHz). De plus pour

les échantillons dont le pouvoir diffusant est plus important (la diffusion est plus lente), cet effet

disparâıt.

ρ = 20 mm
ρ = 25 mm
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Fig. 3.16 – Extension latérale w2(t) du halo diffusif (normalisée par L2) mesurée pour une fréquence

f = 2, 7 MHz dans l’émulsion de fraction volumique φ = 5 % (correspond aux résultats présentées sur la

figure 3.11 pour des temps plus longs) pour un échantillon d’épaisseur L = 26 mm.

Cette étrange saturation de w2(t) semble être liée aux parois latérales de la cellule forçant le

confinement de l’énergie aux temps longs. Cette hypothèse est appuyée par l’observation de cet

effet uniquement pour les coefficients de diffusion les plus grands (l’énergie « sature » la cellule

plus rapidement). Pour les plus grandes concentrations étudiées dans le chapitre 4, la diffusion

est plus lente et un tel effet n’est jamais observé avant que l’amplitude du signal n’atteigne le

niveau de bruit.

Pour confirmer cette hypothèse, nous calculons la diffusion d’un point source de la même

manière que dans le paragraphe dédié à la résolution de l’équation de diffusion pour un milieu

d’extension latérale infinie (éq. 3.20) mais en ajoutant les conditions aux limites latérales (en

ρ = R avec R le rayon de la cellule de mesure). La solution analytique d’un tel système n’est

pas triviale.

Pour simplifier l’étude, nous discrétisons les dérivées de l’équation de diffusion :

∂U(x)
∂x

∣∣∣
xj
≈ U(xj+∆x/2)−U(xj−∆x/2)

2∆x ,

∂2U(x)
∂x2

∣∣∣
xj
≈ U(xj+∆x/2)+U(xj−∆x/2)−2U(xj)

∆x2
,

(A3.17)

avec x la variable de temps ou d’espace considérée et ∆x le pas de discrétisation correspondant.
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Le dispositif étant circulaire, la discrétisation en coordonnées cartésiennes (fig. 3.17a) semble

inadaptée et l’équation de diffusion est exprimée en coordonnées cylindriques (ρ, θ, z) :

∂2U

∂ρ2
+

1

ρ

∂U

∂ρ
+

1

ρ2

∂2U

∂θ2
+
∂2U

∂z2
=

1

D

∂U

∂t
. (A3.18)

Cependant, la discrétisation de l’espace à trois dimensions dans ce système de coordonnées oblige

à créer un système d’échantillonnage variable de l’espace (le pas ∆θ variant avec la distance ρ,

fig. 3.17b).

(a) (b)
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∆y ∆ρ

∆θx x
ρρ θ
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Fig. 3.17 – Discrétisation de l’espace en coordonnées cartésiennes (a) et cylindriques (b) pour le calcul des

solutions de l’équation de diffusion par la méthode des différences finies. Les pas ∆x et ∆y sont invariants

dans le cas (a) alors que le pas ∆θ augmente avec la distance ρ dans le cas (b). La discrétisation dans la

troisième direction z se fait en superposant de tels plans dans les deux cas.

Nous cherchons à observer les effets des parois latérales de la cellule (pour les grandes valeurs

de ρ), le nombre de points doit alors être très important dans le cas de la figure 3.17b pour que

la discrétisation soit précise pour ces distances importantes. Ce type de modélisation est donc

trop complexe et demande trop de ressources de calcul pour notre étude. Pour optimiser les

simulations, nous profitons du caractère axisymétrique du dispositif (impliquant ∂/∂θ = 0).

L’équation de diffusion à discrétiser (A3.18) devient alors :

∂2U

∂ρ2
+

1

ρ

∂U

∂ρ
+
∂2U

∂z2
=

1

D

∂U

∂t
. (A3.19)

On réduit ainsi le problème de trois à deux dimensions et l’utilisation d’une discrétisation carté-

sienne (fig. 3.17a) en (ρ, z) est possible. Pour respecter la symétrie du dispositif, il faut ajouter

une condition de continuité de la densité d’énergie U en ρ = 0. Le système est alors assorti de
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quatre conditions aux limites :

U(ρ, z = 0, t)− ze0
∂U
∂z

∣∣
z=0

= 0,

U(ρ, z = L, t) + zeL
∂U
∂z

∣∣
z=L

= 0,

U(ρ = R, z, t) + zeR
∂U
∂ρ

∣∣∣
ρ=R

= 0,

∂U
∂ρ

∣∣∣
ρ=0

= 0,

(A3.20)

où ze0, z
e
L et zeR correspondent aux distances d’extrapolations : zei = 2`tr

3
1+RM

i

1−RM
i

etRi et le coefficient

de réflexion à l’interface i considérée. En mesurant l’impédance acoustique des parois en PVC

de la cellule j, on calcule le coefficient de réflexion moyen à l’interface émulsion PVC (détaillé

dans l’annexe A.3.2) : RPVC = 0, 52. La géométrie ainsi modélisée est représentée sur la figure

3.18.

Source

Emulsion
Paroi PVC
(semi-∞)z = L

z = 0

R = 0,999L

R    = 0,52PVC

R = 0,9990

∂U
∂ρ = 0

Air

Air

Fig. 3.18 – Géométrie utilisée pour le calcul par différences finies de la diffusion de la densité locale

d’énergie. Les conditions aux limites sont représentées avec les différents coefficients de réflexion moyen

en z = 0, z = L, ρ = R et la condition de continuité en ρ = 0.

Le pas de la discrétisation en espace correspond à neuf points par libre parcours moyen de

transport ∆ρ = ∆z = 0, 15 mm et le pas pour la discrétisation en temps est calculé à partir de

la condition CFL correspondant à l’équation A3.19 : ∆t = (∆ρ4)/(8D∆ρ2).

Ce calcul est effectué dans le cas de l’émulsion de fraction volumique φ = 5 % étudiée

précédemment pour la fréquence f = 2, 7 MHz. Les paramètres d’entrée de la simulation sont

le temps caractéristique d’absorption τa, l’énergie initiale U0, le coefficient de diffusion D et le

libre parcours moyen de transport `∗. Cette confrontation simulation/expérience est représentée

sur la figure 3.19 pour les courbes de temps de vol et l’extension w2(t)/L2.

Le bon accord simulation/expérience de la figure 3.19 illustre l’effet des parois latérales sur

la saturation du halo diffusif. Au-delà de t = 750µs, l’énergie a atteint les limites latérales

du dispositif et l’expansion du halo diffusif est stoppée. Dans le cas de l’émulsion de fraction

volumique φ = 5 % (cf. section 3.2), cette simulation permet de déterminer les bornes du domaine

temporel ∆t exploité pour la mesure du coefficient de diffusion D.

j. Ces parois sont, dans un premier temps, considérées comme semi-infinies. Les réflexions multiples dans

l’épaisseur de la cellule peuvent être prises en compte [36] mais sont ici négligées.
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Fig. 3.19 – (a) Courbes de temps de vol normalisées par l’énergie initiale U0 et (b) Extension latérale

w2(t) du halo diffusif (normalisée par L2) mesurées dans les conditions présentées sur la figure 3.16. Les

lignes noires discontinues représentent les résultats de la simulation de la diffusion de la densité d’énergie

avec les conditions aux limites latérales.

A.3.4 Expression de la vitesse de transport à l’aide des coefficients An

Dans cette annexe, nous détaillons les calculs conduisant à l’expression (3.40) de la vitesse

de transport ve à l’aide des coefficients An, éq. (1.2) :

ve =
c2

0

cph

[
1 +

2πηcgr

k2
0

∞∑
n=0

(2n+ 1)

(
∂αn
∂ω
− ImAn

ω

)]−1

. (A3.21)

Pour cela, nous exprimons tout d’abord la vitesse ve à l’aide des quantités ∆1 et ∆2 de la manière

suivante :

ve =
c2

0/cph

1 + 2πcgr(∆1 + ∆2)
, (A3.22)

avec :

∆1 =
cph

ω

∂Ref(0)

∂ω
et ∆2 =

∫ π

0
sin θ|f(θ)|2∂ϕ(θ)

∂ω
dθ. (A3.23)

En utilisant l’expression (éq. 1.5) de la fonction f(0), il apparâıt facilement :

∆1 =
1

kk0

[ ∞∑
n=0

(2n+ 1)

(
Im

{
∂An
∂ω

}
− ImAn

ω

)]
. (A3.24)

Le paramètre ∆2 est plus délicat à calculer. Il faut tout d’abord remarquer la relation :

∂ϕ(θ)

∂ω
= Im

{
f∗(θ)

∂f(θ)

∂ω

}
/|f(θ)|2. (A3.25)

En substituant cette relation dans l’expression (A3.23), il vient :

∆2 =

∫ π

0
sin θIm

{
f∗(θ)

∂f(θ)

∂ω

}
dθ. (A3.26)
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En utilisant l’expression (éq. 1.5), de f(θ) cette équation peut s’exprimer de la manière suivante :

∆2 =
1

k2
0

∑
n,l

(2n+ 1)(2l + 1)Im

{
A∗n

(
∂Al
∂ω
− Al
ω

)}∫ 1

−1
Pn(cos θ)Pl(cos θ)d(cos θ). (A3.27)

La relation d’orthogonalité des polynômes de Legendre donne :

< Pn, Pl >=

∫ 1

−1
Pn(x)Pl(x)dx =

2

2n+ 1
δnl, (A3.28)

et permet de simplifier l’expression (A3.27) :

∆2 =
1

k2
0

∑
n

(2n+ 1)Im

{
A∗n

(
∂An
∂ω
− An

ω

)}
. (A3.29)

En définissant les phases αn telles que An = (1− e−2jαn)/2 [25], on obtient les trois relations :

ImAn = sin2αn
2 ,

Im
{
∂An
∂ω

}
= ∂αn

∂ω cos 2αn,

|An|2 = (1− cos 2αn)/2.

(A3.30)

Sous l’approximation de faible dispersion Rek ∼ Rek0, les relations A3.30 conduisent à l’expres-

sion suivante de ∆1 + ∆2 :

∆1 + ∆2 =
1

k2
0

∑
n

(2n+ 1)

(
∂αn
∂ω
− ImAn

ω

)
, (A3.31)

soit l’expression de la vitesse de transport telle que donnée dans les références [6,31] pour le cas

des ondes scalaires :

ve =
c2

0

cph

[
1 +

2πηcgr

k2
0

∑
n

(2n+ 1)

(
∂αn
∂ω
− ImAn

ω

)]−1

. (A3.32)

La simplification de la somme ∆1 + ∆2 n’autorise plus l’interprétation directe de la contribution

du retard de groupe ∆gr et du retard de diffusion dans cette expression alternative de la vitesse

ve.

89



BIBLIOGRAPHIE

Bibliographie

[1] A. Ishimaru. Wave Propagation and Scattering in Random Media. Academic Press, 1978.

[2] P. Sheng. Introduction to wave scattering, localization and mesoscopic phenomena. Springer

Science & Business Media, 2006.

[3] M. Lax. Multiple scattering of waves. Rev. Mod. Phys., 23 :287–310, 1951.

[4] J. H. Page, H. P. Schriemer, A. E. Bailey, and D. A. Weitz. Experimental test of the

diffusion approximation for multiply scattered sound. Phys. Rev. E, 52 :3106–3114, 1995.

[5] N. Viard and A. Derode. Measurements of ultrasonic diffusivity and transport speed from

coda waves in a resonant multiple scattering medium. J. Acoust. Soc. Am., 138 :134–145,

2015.

[6] M. P. van Albada, B. A. van Tiggelen, A. Lagendijk, and A. Tip. Speed of propagation of

classical waves in strongly scattering media. Phys. Rev. Lett., 66 :3132–3135, 1991.

[7] L. L. Foldy. The multiple scattering of waves. I. General theory of isotropic scattering by

randomly distributed scatterers. Phys. Rev., 67 :107–119, 1945.

[8] A. Lagendijk and B. A. van Tiggelen. Resonant multiple scattering of light. Phys. Rep.,

270 :143–215, 1996.

[9] T. Brunet, S. Raffy, B. Mascaro, J. Leng, R. Wunenburger, O. Mondain-Monval, O. Ponce-

let, and C. Aristégui. Sharp acoustic multipolar-resonances in highly monodisperse emul-

sions. App. Phys. Lett., 101 :011913, 2012.

[10] B. Mascaro, T. Brunet, O. Poncelet, C. Aristégui, S. Raffy, O. Mondain-Monval, and J. Leng.

Impact of polydispersity on multipolar resonant scattering in emulsions. J. Acoust. Soc.

Am., 133 :1996–2003, 2013.

[11] P. Lloyd and M. V. Berry. Wave propagation through an assembly of spheres : IV. Relations

between different multiple scattering theories. Proc. Phys. Soc., 91 :678, 1967.

[12] A. Derode, V. Mamou, and A. Tourin. Influence of correlations between scatterers on the

attenuation of the coherent wave in a random medium. Phys. Rev. E, 74 :036606, 2006.

[13] H. P. Schriemer, M. L. Cowan, J. H. Page, P. Sheng, Z. Liu, and D. A. Weitz. Energy

velocity of diffusing waves in strongly scattering media. Phys. Rev. Lett., 79 :3166–3169,

1997.

[14] A. Tourin. Diffusion multiple et renversement du temps des ondes ultrasonores. Thèse de
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4.1 Propriétés effectives des émulsions concentrées

Les théories de la diffusion multiple des ultrasons dans le cas simple d’émulsions diluées ont

été développées dans le chapitre 3. Cependant, les fortes résonances des gouttes d’huile mettent à

mal les approximations de diffusion indépendante au-delà d’une fraction volumique de seulement

10 %. Une révision des modèles utilisés est alors nécessaire pour de telles concentrations.

Dans ce chapitre, nous présentons les différents résultats des mesures du champ acoustique

dans des émulsions dont la fraction volumique varie de 10 à 40 %. Pour la modélisation des

paramètres effectifs des émulsions concentrées, nous aborderons premièrement différents modèles

adaptés aux concentrations élevées, basés sur les théories de diffusion multiple (modèles de

Waterman & Truell [1] et Lloyd & Berry [2]) ou la détection des quasi-modes de propagation

(grâce à l’approche de la fonction spectrale [3, 4]).

La deuxième partie de ce chapitre portera sur l’étude du transport de l’intensité moyenne

en milieux concentrés. Lorsque le pouvoir diffusant de l’émulsion augmente, l’approximation

de diffusion est en défaut. Il est alors possible d’observer un ralentissement de la diffusion (le

transport de l’intensité moyenne est alors sub-diffusif).

Dans certains cas [5], la diffusion est totalement stoppée. On parle alors de localisation forte

ou localisation d’Anderson [6]. Dans le but d’observer de tels phénomènes, nous mesurons l’in-

tensité moyenne dans les émulsions en augmentant progressivement la fraction volumique. Les

résultats obtenus pourront alors être comparés à une modélisation de cette diffusion « renormali-

sée » : la Self-Consistent Theory [7]. Il s’agit d’une méthode de résolution itérative de l’équation

de diffusion permettant de déterminer le coefficient de diffusion D dépendant dans ce cas de

l’intensité moyenne.

L’ensemble des résultats de ce chapitre montre alors que le lien entre la modélisation du

transport des ultrasons en émulsions diluées et concentrées n’est pas trivial dès que les ap-

proximations de diffusion indépendante ne sont plus vérifiées et que de nouveaux phénomènes

physiques entrent en jeu.

4.1 Propriétés effectives des émulsions concentrées

Pour la modélisation des paramètres effectifs de l’onde cohérente, il est possible de voir la

correction du nombre d’onde k0, comme un développement en concentration η :

k2 = k0 + δ1η + δ2η
2 + ... (4.1)

Dans le chapitre précédent, nous avons vu le développement du terme δ1 = 4πf(0) dans le cadre

de l’ISA. Dans ce cas, les termes d’ordres supérieurs étaient négligés dans l’hypothèse de faibles

concentrations η. Dans ce chapitre, nous nous intéressons tout d’abord à deux développements

du nombre d’onde k à l’ordre 2 en η : les modèles de Waterman & Truell [1] et Lloyd & Berry [2].

Cependant, lorsque l’on augmente la concentration η, la distance inter-gouttes diminue et

la vision de milieu effectif (Σ(~p, ω) ≈ Σ(ω)) est de plus mise à mal. Pour tenir compte de ces

effets de diffuseurs proches et de dépendance spatiale de l’opérateur de masse Σ, nous étudions

également un troisième modèle : la Generalized Coherent Potential Approximation (GCPA) [3,4].

Cette modélisation n’est plus une théorie de diffusion multiple mais se base sur la détection des
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quasi-modes de propagation dans un milieu effectif à l’aide du calcul de la « fonction spectrale ».

Dans cette approche, on ne calcule plus de solutions analytiques du nombre d’onde k, mais on

utilise un algorithme numérique optimisant la solution de l’équation de dispersion k(ω) = p(ω).

4.1.1 Méthodes d’homogénéisation pour les fortes concentrations

Waterman et Truell [1] considèrent une population de diffuseurs anisotropes et ponctuels

pour le calcul de k à l’ordre 2 en concentration. Dans ce cas, l’expression du nombre d’onde

devient :

k2 = k2
0 + 4πf(0)η +

4π2

k2
0

(
f(0)2 − f(π)2

)
η2, (4.2)

où f(π) est la fonction de diffusion de l’onde rétro-diffusée.

Le modèle de Lloyd et Berry [2] tient compte de la corrélation de positions de diffuseurs en

introduisant une distance d’exclusion (les diffuseurs ne peuvent pas s’interpénétrer) a :

k2 = k2
0 + 4πf(0)η − 4π2

k2
0

(
f(0)2 − f(π)2 +

∫ π

0
sin−1(θ/2)

df(θ)2

dθ

)
η2 (4.3)

Ces deux dernières théories sont comparées au modèle de l’ISA sur la figure 4.1, pour une

émulsion contenant φ = 10% de gouttes d’huile (fraction volumique pour laquelle nous avons

expérimentalement établi la limite de « faible concentration » pour le modèle de l’ISA). Malgré

la faible différence entre ces trois théories pour cette fraction volumique φ = 10 %, les modèles du

deuxième ordre en η ne font qu’amplifier la valeur de l’atténuation et des variations de célérité

de phase par rapport aux prédictions de l’ISA. Ces modèles ne semblent donc pas pertinents

pour nos observations expérimentales précédentes (fig. 3.5) pour lesquelles l’ISA surestimait déjà

l’atténuation à basse fréquence. Les modèles de diffusion multiple basés sur un développement

de k en η étudié ici ne sont donc pas appropriés au cas des émulsions résonantes concentrées.

Pour mieux tenir compte des effets de diffusion présents pour de grandes concentrations,

nous étudions l’approche GCPA (Generalized Coherent Potential Approximation) [3, 4]. Dans

cette approche, on considère la diffusion d’une onde par un objet biphasique (une goutte d’huile

enrobée d’une couche de gel aqueux) immergé dans un milieu effectif inconnu. Les propriétés

de ce milieu inconnu sont calculées grâce à la fonction de diffusion de l’inclusion biphasique.

Ainsi, plus la diffusion de l’objet est importante, plus les propriétés du milieu environnant sont

renormalisées.

La GCPA est une généralisation de la condition Coherent Potential Approximation (CPA)

qui correspond à l’annulation de la fonction de diffusion « vers l’avant » fp(0) = 0 d’un diffu-

seur bicouche immergé dans le milieu effectif pour un nombre d’onde particulier p = k. Cette

condition équivaut à annuler l’opérateur de masse (relatif au milieu homogène équivalent et

supposé indépendant de l’espace) et donc à chercher les pôles de la fonction de Green moyenne

(1.25) (les modes propagatifs). Malheureusement, pour les fréquences intermédiaires (lorsque la

a. Cette expression ne correspond pas exactement à celle implémentée. Nous utilisons une version simplifiée

de ce modèle (détaillée dans l’annexe A.4.1) proposée par Linton et Martin [8] permettant de tenir compte plus

simplement des effets de polydispersité (les interactions entre gouttes de taille différente devant être prises en

compte ici).
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Fig. 4.1 – Atténuation (a) et célérité de phase (b) de l’onde cohérente calculées dans le cas d’une émulsion

de fraction volumique φ = 10 % et des gouttes de rayon < a >= 0, 140 mm. Le calcul est représenté pour

les modèles de Llyod et Berry (L&B) en ligne discontinue mixte, Waterman et Truell (W&T) en ligne

grise continue et l’ISA en ligne discontinue. La ligne pointillée représente la célérité du son dans la

matrice pure c0. Les mesures de l’atténuation α et de la célérité de phase cph, effectuées dans le chapitre

précédent, son représentées par les cercles noirs.

longueur d’onde devient comparable à la taille des objets), l’approximation de milieu effectif

Σ(p, ω) ≈ Σ(ω) est en défaut et il n’existe plus de solutions exactes p = k pouvant satisfaire

la CPA. L’idée de la GCPA est alors de chercher les quasi-modes correspondant non plus à

l’annulation de la fonction de diffusion fp(0) mais aux minima de Imfp(0) = 0.

Pour calculer cette fonction de diffusion particulière, on considère la diffusion d’une onde

par un objet biphasique (goutte d’huile de rayon a enrobée d’une couche de gel pur de rayon

b) dans un milieu effectif inconnu. Le rayon b est déterminé à partir de la fraction volumique φ

de gouttes d’huile : b = a/φ1/3. Le système ainsi obtenu est schématisé sur la figure 4.2. p et ρv

représentent le nombre d’onde et la masse volumique du milieu effectif de même que (k0, ρ
v
0) et

(k1, ρ
v
1) respectivement pour la couche de gel 0 et la goutte d’huile 1.

Pour calculer la fonction de diffusion de l’ensemble goutte d’huile/couche de gel, il faut

résoudre les conditions de continuité des champs de pression et de vitesse aux limites r = a

et r = b (de la même manière que pour la goutte isolée vue au chapitre 1). La résolution de

ce problème (détaillée dans l’annexe A.4.2) conduit à l’expression de l’amplitude modale de

l’onde diffusée (dans le milieu effectif) An. À partir de cette amplitude modale, nous calculons

la fonction de diffusion de l’onde diffusée vers l’avant par l’inclusion bicouche (relativement au

milieu effectif) de la manière suivante :

fp(0) =
1

jp

∞∑
n=0

(2n+ 1)An. (4.4)
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v

Fig. 4.2 – Schématisation du système étudié pour le calcul de la fonction de diffusion dans le cadre de

la GCPA.

Cette fonction de diffusion conduit à l’expression de la fonction spectrale S [3] :

S(ω, p) = Im

{
1

Σp(ω)

}
≈ −Im

{
1

4πηfp(0)

}
, (4.5)

où Σp(ω) est l’opérateur de masse relatif au milieu effectif. La fonction spectrale S(ω, p) est

calculée pour plusieurs valeurs du nombre d’onde p et de la pulsation ω. L’algorithme parcourt

la matrice obtenue pour chaque ω suivant p afin de détecter les pics de la fonction spectrale ou

les quasi-modes de propagation. Pour une valeur de la pulsation ω, lorsqu’un pic de la fonction

spectrale S(ω, p) est détecté, la valeur de p(ω) correspondant donne la solution de l’équation

de dispersion k(ω) = p(ω). Nous verrons que dans certains cas, l’algorithme détecte plusieurs

pics associés à une seule pulsation ω. Cet aspect n’est a priori pas lié à la propagation de deux

modes différents [9,10], est n’est qu’un artefact numérique se manifestant pour de faibles valeurs

du nombre d’onde p. Il faut alors prendre certaines précautions avec ces modes artificiels qui

masquent parfois les modes physiques qui peuvent être très atténués.

La fonction spectrale pour une émulsion de fraction volumique φ = 10 % et de rayon moyen

< a >= 0, 170 mm est représentée sur la figure 4.3a.

La courbe de dispersion ainsi obtenue (les solutions k(ω) = p(ω) en ligne noire sur la figure

4.3a) présente des discontinuités non physiques (autour de f = 2, 5 MHz par exemple). Autour

des résonances la détection des modes reste compliquée à cause de la forte dispersion et des

artefacts présents aux grandes longueurs d’onde (p ∼ 1mm−1). Ces discontinuités ne corres-

pondent ni à des effets de périodicité (la structure étant désordonnée) ni à des effets de bandes

interdites d’hybridation [10] (la structure de l’échantillon étant entièrement fluide, il est peu pro-

bable d’observer des interactions entre deux modes de propagation différents). Pour outrepasser

ce problème numérique, nous ajoutons une absorption non physique dans les gouttes d’huile :

α1 = 0, 04k′1. Cette absorption permet de réduire légèrement le facteur de qualité des pics arti-

ficiels (masquant les modes réels aux fréquences où ceux-ci sont très atténués) et ainsi obtenir

une courbe de dispersion bien définie sur toute la gamme de fréquence en « lissant » les pics

artificiels aux grandes longueurs d’onde (p < 5 mm−1 sur la figure 4.3b). De la même manière

que pour l’ISA, il est possible d’introduire les effets de polydispersité en calculant fp(0) pour
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Fig. 4.3 – Fonctions spectrales pour deux émulsions de fraction volumique φ = 10 % et de rayon moyen

< a >= 0, 170 mm. Les calculs sont réalisés pour des fluides (a) non absorbants et (b) avec une légère

absorption (α1 = 0, 04k′1) dans la goutte d’huile. Les pointillés noirs représentent les pics détectés de la

fonction spectrale. Le tracé rouge discontinu représente la courbe de dispersion dans le gel pur.

plusieurs rayons a puis en effectuant la moyenne pondérée par ηa. Cependant l’implémentation

de la distribution en taille mesurée ne permet pas de lisser suffisamment la fonction spectrale

pour détecter les quasi-modes aux résonances.

Enfin, ces résultats montrent l’intérêt de la fonction spectrale par rapport à la CPA classique

(valable sur la figure 4.3 pour p < 5mm−1 et f < 1MHz). En effet, lorsque p et ω augmentent,

la valeur de la fonction spectrale diminue (fp 6= 0) et la CPA est en défaut (les modes ne sont

plus purement propagatifs mais évanescents).

4.1.2 Mesure du nombre d’onde effectif pour des émulsions concentrées

À partir de l’approche de la fonction spectrale, nous pouvons extraire la célérité de phase

cph de l’onde cohérente et son atténuation α (à partir de la fonction de diffusion fp=k(0) et

du théorème optique : `e = 1/2α = 4πImfk(0)/k). Ces deux quantités sont représentées sur la

figure 4.4 pour l’émulsion de fraction volumique φ = 10% étudiée dans le chapitre précédent,

pour laquelle l’ISA était en défaut (fig. 4.1). Nous ne calculons pas la célérité de groupe avec

cette méthode car celle-ci est difficile à estimer expérimentalement pour les fortes concentrations

(fig. 3.5). En effet, pour ces échantillons, l’atténuation et la dispersion de l’onde cohérente sont

trop fortes aux fréquences de résonance pour détecter des impulsions gaussiennes bien définies.

Sur la confrontation 4.4 entre les modélisations (GCPA, ISA) et les expériences, on note

premièrement une différence significative de la GCPA avec les modèles de diffusion multiple

étudiés précédemment. Alors que les développements de k à l’ordre supérieur en η (W&T et L&B)

surestiment l’atténuation par rapport à l’ISA, la GCPA, au contraire, prévoit une atténuation

plus faible. Bien que l’accord de ces différents modèles avec les expériences ne soit pas parfait,

la GCPA décrit mieux le comportement basse fréquence (f < 2, 5 MHz) de α et cph observé

expérimentalement.
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Fig. 4.4 – Atténuation (a) et célérité de phase (b) de l’onde cohérente calculées avec l’ISA (en ligne

discontinue) et avec la GCPA (en ligne continue). La ligne pointillée représente la célérité du son dans

la matrice pure c0. Ces calculs sont effectués pour une émulsion de fraction volumique φ = 10% et des

gouttes de rayon < a >= 0, 140 mm et comparés aux mesures (o) présentées sur la figure 3.5.

Pour confirmer l’échec de l’ISA et la performance de la GCPA, nous effectuons maintenant

une mesure de l’onde cohérente sur un échantillon avec une grande fraction volumique φ = 25%.

En conservant le même dispositif acoustique que pour les émulsions diluées, nous caractérisons

l’onde s’étant propagée à travers 2 mm de ce nouvel échantillon (fig. 4.5).

La comparaison entre le signal de référence (fig. 4.5a) et l’estimation de l’onde cohérente

(fig. 4.5b) révèle le caractère fortement dispersif de ce nouvel échantillon. Ces effets de disper-

sion provoquent un étalement temporel du signal transmis qui masque l’écho entre les deux

transducteurs (fig. 4.5b). En effet sur le signal de référence, le temps d’arrivée de l’écho se situe

autour de techo ∼ 4µs (fig. 4.5a) avant les dernières impulsions de l’onde cohérente situées autour

de 5µs (fig. 4.5b). Cependant nous pouvons raisonnablement affirmer que la forte atténuation

(α ∼ 1 mm−1) pour une telle fraction volumique (25 %) est suffisante pour négliger les effets d’un

écho résiduel cohérent entre les deux transducteurs espacés de z = 2 mm. Ces effets se réduisent

à de faibles oscillations aux basses fréquences du spectre de l’onde cohérente (f<1 MHz fig.

4.5c) où l’atténuation α est suffisamment faible pour conserver la composante basse fréquence

de l’écho.

De la même manière que pour les échantillons dilués précédents, nous mesurons l’atténuation

α et la célérité cph grâce au rapport entre le spectre du signal de référence et celui de l’estimation

de l’onde cohérente (fig. 4.5c). Le résultat de ces mesures est représenté sur la figure 4.6 et

comparé aux prédictions des modèles de L&B, de l’ISA et de la GCPA b. La forte atténuation

b. Le modèle de W&T présenté plus tôt dans ce chapitre prédit des comportements intermédiaires entre les

modélisations de L&B et de l’ISA. Celui-ci ne présente donc pas d’intérêt manifeste et sera abandonné pour des

raisons de clarté dans la suite de cette étude
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Fig. 4.5 – (a) Signal de référence s’étant propagé à travers 2 mm de gel pur et (b) estimation de l’onde

cohérente pour la même distance de propagation à travers l’émulsion de fraction volumique φ = 25 %. Les

lignes discontinues représentent les fenêtres rectangulaires apodisées appliquées à ces signaux. (c) Module

des transformées de Fourier (en échelle logarithmique) pour le signal de référence (en ligne discontinue)

et l’estimation de l’onde cohérente (en trait plein).

autour de la résonance dipolaire f ∼ 2, 5 MHz (fig. 4.6a) rend les mesures contestables autour

de cette fréquence. En effet, même avec le moyennage spatial sur la surface du transducteur,

un champ incohérent résiduel peut polluer les mesures pour les résonances les plus fortes où le

libre parcours moyen d’extinction est très petit (`ext ∼ 0, 18 mm). Cependant, le niveau global

de l’atténuation α (fig. 4.6a) montre l’échec des modèles de diffusion multiple classiques (ISA

et L&B) pour ces émulsions concentrées. De plus, bien que la phase de l’onde cohérente ne soit

pas bien définie autour de 3 MHz (fig. 4.6b) les mesures de cph confirment la présence de la

propagation « lente » à basse fréquence uniquement prédite par la GCPA.

Ce mode « lent » est facilement observable sur les courbes de dispersion de la figure 4.7.

Sur cette figure, les quasi-modes déterminés grâce au calcul de la fonction spectrale sont com-

parés aux courbes de dispersion expérimentale et calculée grâce à l’ISA. La comparaison avec

la fonction spectrale explicite la raison de la discontinuité entre les deux branches de la courbe

de dispersion autour de 2,5 MHz. Autour de cette gamme de fréquence, les résonances sont

très fortes et les quasi-modes très atténués. La phase de l’onde cohérente est alors difficile à
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Fig. 4.6 – Mesures de la célérité de phase (a) et de l’atténuation (b) de l’onde cohérente comparées

aux prédictions l’ISA (en ligne discontinue), de L&B (en ligne discontinue mixte) et de la GCPA (en

ligne continue). La ligne pointillée représente la célérité du son dans la matrice pure c0. Les calculs sont

effectués pour une émulsion de fraction volumique φ = 25 % avec une absorption dans l’huile fluorée

α1 = 0, 04.k′1 et le rayon des gouttes < a >= 0, 160 mm.

déterminer numériquement et expérimentalement. Pour déterminer ces modes, il faut introduire

artificiellement une absorption dans la goutte d’huile déraisonnablement élevée (α1 ∼ 0, 25k′1

soit, à 2 MHz, une valeur 650 fois plus grande que l’absorption de l’huile fluorée mesurée dans la

section 2.1.1). Dans ce cas, les résonances deviennent moins fortes et les modes sont plus faciles

à déterminer mais ne correspondent plus aux résultats expérimentaux (fig. 4.8a).

Cet ajout d’absorption dans la goutte d’huile n’est qu’une astuce numérique et ne correspond

pas à la réalité physique (si nous prenons en compte l’absorption réelle de l’huile fluorée, les

artefacts aux faibles p ne sont pas assez atténués et plusieurs modes de propagation coexistent

(fig. 4.8b).

La GCPA utilisée ici nous permet juste de confirmer l’échec de modélisations « classiques »
telles que l’ISA et L&B pour des systèmes concentrés et fortement résonants où le couplage entre

diffuseurs devient important. Les calculs de la fonction spectrale sont donc à améliorer pour

l’utilisation de ce modèle en vue de réelles prédictions des propriétés effectives des émulsions

concentrées.

Pour améliorer ces calculs, il est possible de modifier l’objet diffusant, en calculant par

exemple, la fonction de diffusion d’un ensemble de deux gouttes (ou plus) immergées dans une

sphère de gel pur [3]. Le calcul de la fonction de diffusion devient plus complexe dans ce cas

mais les interactions entre diffuseurs proches sont mieux modélisées. Il existe également une

autre méthode de calcul des propriétés effectives basées sur l’homogénéisation de la densité

d’énergie [4]. Dans ce cas, les modes recherchés sont tels que la diffusion par la sphère enrobée
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Fig. 4.7 – Comparaison entre l’expérience et le calcul de la fonction spectrale dont les paramètres d’en-

trée proviennent des mesures de la figure 4.6 (avec une émulsion de fraction volumique φ = 25 %, une

absorption dans l’huile fluorée α1 = 0, 04.k′1 et un rayon de gouttes < a >= 0, 160 mm). La ligne noire

représente les quasi-modes détectés et est comparée à la courbe de dispersion obtenue expérimentalement

(en cercles noirs) à partir de la mesure de la célérité de phase cph (fig. 4.6b). La ligne rouge disconti-

nue représente la courbe de dispersion dans la matrice pure et la ligne blanche discontinue représente les

prédictions de l’ISA.

n’induit pas de retard de l’onde diffusée par rapport au milieu effectif. Le calcul de la vitesse de

transport est alors direct dans ce cas.

4.2 Transport de l’intensité moyenne dans des émulsions

concentrées

Pour la description du transport de l’intensité moyenne, nous avons vu au chapitre précédent

que l’approximation de diffusion est performante pour modéliser le comportement des ondes

multiplement diffusées dans des systèmes dilués. Aux fréquences de résonance des gouttes, la

diffusion est plus lente à cause de la faible valeur de la vitesse de transport (l’onde diffusée

est retardée par le contraste de célérités du son entre la goutte d’huile et le gel aqueux). Les

coefficients de diffusion mesurés à ces fréquences sont donc très faibles mais l’approximation

de diffusion reste valable dans les émulsions diluées. Dans cette partie, nous étudions le cas où

l’approximation de transport diffusif de l’intensité moyenne dans les émulsions concentrées est

en défaut. Dans ce cas, le transport diffusif est très lent (la valeur de D est très faible) à cause

de la forte de diffusion de l’échantillon (`e ∼ 0, 2 mm = λ0/3). De cette façon, pour certaines

concentrations, nous obtenons k′`e ∼ 1 près des résonances et le transport des ondes n’est plus

totalement diffusif [11]. Les interactions entre les ondes diffusées (négligées dans l’approximation

de diffusion) conduisent à un ralentissement de la diffusion de l’intensité au cours du temps et

on parle alors de sub-diffusion voire de localisation forte (aussi appelée localisation d’Anderson)

si le transport de l’intensité est « figé » dans le temps et l’espace [5].
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Fig. 4.8 – Résultat du calcul de la fonction spectrale pour l’émulsion de fraction volumique φ = 25 % et de

rayon des gouttes < a >= 0, 160 mm. Les lignes blanches représentent les quasi-modes détectés pour une

valeur de l’absorption α1 (a) suffisamment grande pour supprimer les fréquences interdites (α1 = 0, 25.k′1)

(b) pour l’absorption réelle de l’huile fluorée (caractérisée dans le chapitre 2).

4.2.1 Diffusion anormale de l’intensité moyenne

Le phénomène de localisation d’Anderson est largement étudié depuis plus d’un demi-

siècle [4,12,13]. En 1958, P. Anderson propose une théorie décrivant la transition métal/isolant

dans les milieux désordonnés (la conductivité de certains métaux, contenant un seuil critique

d’impuretés, devient brusquement nulle) [6]. 25 ans plus tard, S. John suggère que de la même

manière, les ondes classiques peuvent être localisées [14]. L’étude de ce phénomène devient alors

beaucoup plus accessible expérimentalement grâce à l’utilisation d’ondes électromagnétiques ou

élastiques. En effet, avec les ondes classiques les expériences peuvent être réalisées à tempéra-

ture ambiante (les expériences avec des particules quantiques nécessitant des températures très

basses) et les dispositifs expérimentaux sont « à taille humaine » (de l’ordre du cm). Depuis,

alors que la localisation forte à trois dimensions de la lumière reste toujours inobservée [15]

(uniquement dans des réseaux unidimensionnels et bidimensionnels [16]), plusieurs études ont

montré la localisation des ondes élastiques à deux [17, 18] et trois dimensions [5]. Les ondes

élastiques et acoustiques sont intéressantes pour sonder les effets de localisation d’Anderson car,

contrairement aux dispositifs optiques, les dispositifs ultrasonores donnent simultanément accès

à la phase spatiale et temporelle des signaux transmis (l’accès à l’information transportée par

l’onde est donc direct). Les émulsions résonantes pourraient être très intéressantes pour l’étude

d’un tel phénomène grâce à leur nature faiblement absorbante et fortement résonante. De plus,

le caractère in situ de nos expériences est séduisant pour la vérification des théories basées sur

une variation spatiale du coefficient de diffusion D(ρ, z) en régime sub-diffusif dans les milieux

finis [7]. Cependant, ce phénomène de localisation des ondes reste très difficile à observer pour

les ondes classiques en particulier à cause de sa similarité des effets d’absorption. En effet, il

existe plusieurs manières d’observer les signatures de la localisation d’Anderson ou plus large-

ment du transport sub-diffusif, potentiellement adaptables aux expériences dans les émulsions
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résonantes [19]. Dans le paragraphe suivant, nous détaillons les méthodes les plus utilisées pour

l’observation des signatures de la localisation des ondes classiques.

• Certaines études ont présenté la transmission moyenne T de la lumière en régime mono-

chromatique en fonction de l’épaisseur L d’un échantillon de poudre d’arséniure de gal-

lium [20]. En régime diffusif, la transmission décrôıt alors linéairement avec L alors qu’en

régime localisé, les auteurs observent une décroissance exponentielle de la transmission

T (L) ∝ exp(−L/ξ) (avec ξ la longueur caractéristique de localisation). Malheureusement

des controverses quant au rôle de l’absorption dans la décroissance de la transmission ont

rendu ces résultats contestables [21].

• Toujours dans le cadre de la diffusion des ondes lumineuses, des expériences en régime

dynamique dans des échantillons de poudre de TiO2 ont montré la décroissance tempo-

relle non exponentielle de l’intensité transmise (les courbes de temps de vol) [22]. Cette

décroissance peut être interprétée comme un ralentissement du transport diffusif au cours

du temps dû au confinement de l’intensité dans le milieu hétérogène. Cependant, cette

méthode ne constitue qu’une preuve indirecte : de la même manière que pour le régime

diffusif, l’ajustement des modélisations de la sub-diffusion avec les courbes de temps de vol

mesurées présente trop de paramètres libres pour quantifier avec précision les grandeurs

caractéristiques de la localisation d’Anderson.

• Le confinement des ondes provenant des effets d’interférence entre les différents che-

mins de diffusion, les fluctuations de l’intensité transmises deviennent très grandes en

régime localisé (la distance de corrélation du champ transmis devient comparable à la

longueur d’onde). Le régime localisé peut alors être caractérisé par des méthodes statis-

tiques appliquées à la « figure de speckle » transmise. Cette méthode a notamment été

utilisée pour la caractérisation du transport des ondes optiques dans des réseaux quasi-

unidimensionnels [23].

• La signature la plus directe du régime localisé reste cependant la caractérisation du confine-

ment transverse du halo diffusif. Celle-ci consiste à observer le ralentissement de l’expansion

latérale w2(t) du halo diffusif (les effets de localisation « piégeant » l’énergie au voisinage

de la source). De la même manière que pour le régime diffusif, cette méthode est indépen-

dante des effets d’absorption et de réflexion et fournit à ce jour la preuve expérimentale la

plus directe de la localisation d’Anderson des ondes classiques à trois dimensions [5].

C’est cette dernière méthode que nous utilisons dans le cas des émulsions résonantes car

celle-ci reste la technique la plus robuste de caractérisation du régime sub-diffusif ou localisé.

De plus, le dispositif expérimental ne nécessite pas de modification et reste le même que pour la

mesure du coefficient de diffusion (chap. 3).

En régime sub-diffusif, le paramètre w2(t) n’évolue plus de façon linéaire (la diffusion est

ralentie aux temps longs) et tend vers une valeur constante proportionnelle à la distance ca-

ractéristique de localisation ξ : w2(t → ∞) ∝ Lξ [11]. Ainsi, lorsque le seuil de localisation est
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atteint (ξ ∼ L), le paramètre w2(t) tend à saturer vers L2 et la progression du halo diffusif est

stoppée : l’énergie reste localisée au voisinage de la source. Ainsi les résultats des mesures de

l’extension w2(t) seront normalisés par L2 dans cette partie. De plus, nous avons vu qu’en régime

purement diffusif, l’extension latérale du halo w2(t) est indépendante de la distance transverse ρ.

Cette observation n’est vraie que si le halo diffusif est spatialement représenté par une fonction

gaussienne (nous avons défini w2(t) au chapitre 2 tel que : R(ρ, t) = exp(−ρ2/w2(t))). En régime

sub-diffusif, le profil spatial du halo devient exponentiel aux temps longs dans certains cas (si

L ∼ ξ), ainsi la largeur w2
ρ(t) devient également dépendante de la distance ρ. Pour les ondes

élastiques, ces observations (fig. 4.9) ont été réalisées dans le groupe de J. H. Page dans des

réseaux de billes d’aluminium frittées [5, 24].

Fig. 4.9 – Mesures (réalisées par le groupe de J. H. Page) de la saturation de l’évolution transverse

du halo diffusif démontrant des effets de localisation d’Anderson des ondes élastiques dans un réseau

tridimensionnel désordonné de billes d’aluminium frittées (extrait de [5]).

Ces mesures constituent la première observation de la localisation d’Anderson des ondes

élastiques à trois dimensions (d’autres types de caractérisation ont suivi mais toujours dans le

même système [25, 26]). Cependant, bien que le confinement transverse de l’énergie constitue

la signature la plus directe de la localisation d’Anderson, cette méthode est à utiliser avec

précaution car l’évolution du halo diffusif peut être affectée par d’autres phénomènes. En effet, ce

type de mesure a également été effectué pour le transport d’ondes lumineuses dans des poudres

de TiO2. Les observations de la saturation de l’extension w2(t) ont d’abord été interprétées

comme une signature de localisation d’Anderson de la lumière [27] avant d’être attribuées à

des effets de fluorescence [28]. Dans le cas des émulsions résonantes, nous verrons qu’un filtre

numérique inadapté conduit potentiellement aux mêmes confusions.

4.2.2 Observation expérimentale d’un régime de sub-diffusion

Les premières caractérisations d’émulsions concentrées ont rapidement montré des confine-

ments de l’intensité moyenne similaires aux comportements provoqués par la localisation d’An-

derson. En effet, la figure 4.10 présente des mesures de l’intensité moyenne dans une émulsion

de fraction volumique φ = 30%. Cette figure représente le rapport R(ρ, t) = U(ρ, t)/U(0, t) (en

échelle logarithmique) mesuré dans le plan transverse (ρ, θ) ou (x, y) de profondeur z = 12 mm
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4.2 Transport de l’intensité moyenne dans des émulsions concentrées

à l’intérieur de l’échantillon (d’épaisseur L = 13 mm) pour deux fréquences f = 1, 5 MHz (figs.

4.10a, b et c) et f = 2, 5 MHz (figs. 4.10d, e et f) avec une bande-passante de filtrage de

df = 100 kHz. À partir des simulations (GCPA) des paramètres effectifs, un comportement pu-

rement diffusif est attendu pour f = 1,5 MHz (k′`e ≈ 6) et plus proche du régime localisé pour

f = 2,5 MHz (k′`e ≈ 2, 2). C’est effectivement ce qu’il semble se produire avec une expansion

rapide du halo diffusif à 1,5 MHz et un confinement de l’intensité autour de la source à 2, 5 MHz

(sur les figures 4.10 d, e et f, le diamètre du halo diffusif n’évolue manifestement pas entre 30 et

80 µs).
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Fig. 4.10 – Mesure du rapport R(ρ, t) = U(ρ, t)/U(0, t) (représenté en échelle logarithmique) dans le plan

transverse à z = 12 mm dans une émulsion de fraction volumique φ = 30 %. Les lignes noires continues

représentent la limite R(ρ, t) = −6 dB. Les mesures sont présentées pour trois instants t = 30, 60 et 80µs

et deux fréquences : f = 1, 5 MHz (a, b et c) et f = 2, 5 MHz (d, e et f).

Bien que cette mesure illustre de manière simple et intuitive le confinement de l’intensité

moyenne au voisinage de la source, elle n’est en aucun cas révélatrice d’effets de localisation.

Une mesure de l’extension w2(t) du halo diffusif est nécessaire pour comprendre s’il s’agit effec-

tivement d’effets de localisation forte et pour déterminer la longueur ξ.

La caractérisation de w2(t) alors effectuée pour f = 2, 5 MHz dans cet échantillon est repré-

sentée sur la figure 4.11a. Cette mesure présente effectivement une croissance du halo diffusif

aux temps courts (t < 30µs) avant une brusque saturation du halo diffusif entre t = 30 et 100µs.

Dans cette gamme de temps, nous observons w2(t)/L2 < 1 ce qui signifie que la longueur de

localisation est a priori plus petite que l’épaisseur L de l’échantillon. De plus, lorsque l’extension

w2(t) atteint un « plateau », celle-ci devient dépendante de la distance ρ (ce qui semble indiquer
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Chapitre 4. Diffusion multiple dans des émulsions résonantes concentrées

un profil spatial exponentiel du halo diffusif). En effet, la représentation du halo diffusif (fig.

4.11b) à t = 70µs est en parfait accord avec un ajustement exponentiel R(ρ) = e−|ρ|/w
2(t).
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Fig. 4.11 – (a) Extension latérale w2(t) du halo diffusif (normalisée par L2) mesurée pour une fréquence

f = 2, 5 MHz dans l’émulsion de fraction volumique φ = 30 %. (b) Profil spatial du halo diffusif correspon-

dant à l’instant t = 70µs. La ligne noire discontinue représente l’ajustement exponentiel R(ρ) = e−|ρ|/w
2(t)

utilisé.

Ainsi, tout porte à croire que nous sommes en présence d’effets de localisation forte dans cet

échantillon. Cependant, en examinant de plus près le comportement de w2(t) pour des temps

supérieurs à 100µs, on s’aperçoit que la croissance du halo reprend aux temps longs. Cet effet

fut imputé dans un premier temps à l’écho acoustique entre le capteur et l’échantillon (arrivant

exactement à t = 100µs). Les signaux ne sont donc pas enregistrés pour des temps supérieurs à

140µs. Si un tel écho apparâıt, il a pour effet de réinjecter de l’énergie dans le système et donc de

modifier le comportement du halo diffusif initialement créé. Cependant, la rupture d’impédance

entre l’émulsion et l’eau (contenue dans la ligne à retard liant l’émetteur à l’échantillon, fig. 2.15)

est très faible et la lame d’air placée à l’entrée de l’échantillon réduirait très fortement l’effet de

cet écho éventuel. De plus, un tel écho n’a jamais été observé dans les échantillons dilués où le

rapport signal sur bruit est plus grand que dans les échantillons concentrés.

Cet artefact est en fait dû à la nature du filtre numérique (exponentiel) qui n’était pas appro-

prié pour traiter les codas transmises. Le filtre numérique initialement utilisé pour ces expériences

est à réponse impulsionnelle finie et sa décroissance exponentielle autour de sa fréquence centrale

est moins rapide qu’un filtre gaussien. Ainsi, bien que le filtre utilisé soit relativement sélectif

(df = 100kHz), il atténue fortement mais ne coupe pas les basses fréquences. Le système étant

fortement résonant, après filtrage, les composantes basses fréquences du signal transmis sont

toujours présentes. Le comportement observé, s’apparentant à de la localisation, n’est en fait

qu’un mélange de deux processus diffusifs : une croissance rapide aux temps courts (t < 30µs)

du halo diffusif liée aux basses fréquences résiduelles (de coefficient de diffusion D élevé) suivie

(t > 100µs) d’une diffusion plus lente correspondant aux fréquences d’intérêt (autour de la fré-

quence centrale du filtre). Pour les temps intermédiaires (t ∈ [30, 100] µs) la saturation de w2(t)

est due à la « transition » entre les deux régimes diffusifs. Par la suite, les filtres numériques uti-
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4.2 Transport de l’intensité moyenne dans des émulsions concentrées

lisés ont un profil gaussien et sont plus sélectifs (df ∈ [15, 50] kHz) permettant une atténuation

plus rapide des composantes fréquentielles autour de la fréquence centrale du filtre.

Les premières observations réelles de transport sub-diffusif dans les émulsions résonantes ont

été réalisées pour un échantillon de fraction volumique φ = 30% et d’épaisseur L = 12 mm (fig.

4.12) [29]. Le libre parcours moyen d’extinction de cet échantillon mesuré est `ext = 0, 23 mm(≈
`e) pour une fréquence f = 2, 5 MHz soit k′`e ≈ 2, 2. À première vue, le régime de localisation

forte n’est pas atteint dans ce cas car aucune saturation de w2(t) n’est observée et w2(t)/L2 > 1

dans la gamme de temps considérée. Cependant la comparaison de cette mesure avec un exemple

de diffusion pure (une évolution parfaitement linéaire de w2(t)) montre qu’ici le transport de

l’intensité moyenne est légèrement ralenti (pour t > 500µs).

0 500 1000 1500
Temps (µs)

0

2

4

6

w
2 (t)

/L
2

ρ = 25 mm
ρ = 30 mm
ρ = 35 mm

Fig. 4.12 – Mesure de w2(t) dans l’échantillon d’épaisseur L = 12mm et de fraction volumique φ = 30 %

pour une fréquence f = 2, 5 MHz (correspondant à k′`e ≈ 2, 2). La ligne noire représente un exemple de

comportement purement diffusif avec D = 0, 24 mm2.µs−1.

La limite en fraction volumique du dispositif d’injection étant φ = 40 %, il est raisonnable

de penser qu’en augmentant la concentration en gouttes d’huile, une sub-diffusion plus marquée

peut être obtenue. Cette mesure pour φ = 40 % est représentée sur la figure 4.13. Les acquisitions

sont réalisées sur une gamme de temps réduite (t < 600µs) car la forte absorption pour cet

échantillon concentré provoque une décroissance rapide des codas transmises.
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Fig. 4.13 – Mesure de w2(t) dans l’échantillon d’épaisseur L = 12mm et de fraction volumique φ = 40 %

pour une fréquence f = 2, 5 MHz et une bande-passante df = 25 kHz. La ligne noire représente un exemple

de comportement purement diffusif avec D = 0, 47 mm2/µs.
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Chapitre 4. Diffusion multiple dans des émulsions résonantes concentrées

Ce résultat montre que pour cet échantillon très concentré, non seulement le transport de

l’intensité est purement diffusif mais le coefficient de diffusion est comparable à celui mesuré

dans les émulsions diluées (D = 0, 45 mm2/µs ici). On ne peut malheureusement pas estimer le

paramètre k′`e dans ce cas où l’estimation de l’onde cohérente est très difficile. Ainsi, ces derniers

résultats portent à croire qu’il existe une fraction volumique (autour de φ = 30 %) optimale pour

laquelle le coefficient de diffusion est le plus faible.

Nous mesurons pour cela D dans plusieurs échantillons en faisant varier la fraction volu-

mique φ de 5 % à 40 % (4.14). Cette mesure est réalisée pour un filtre numérique de fréquence

centrale f = 2, 5 MHz fixe c et une bande-passante df = 25 kHz. En complément, nous mesurons

également le temps caractéristique d’absorption τa en fonction de la fraction volumique φ (fig.

4.14).
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Fig. 4.14 – Coefficient de diffusion D (en cercles noirs) et temps caractéristique d’absorption τa (en

carrés rouges) en fonction de la fraction volumique φ pour une fréquence f = 2, 5 MHz et une distance

de propagation z = 11 mm (avec un échantillon d’épaisseur L = 12 mm). Les incertitudes sont estimées

à partir des résidus des ajustements linéaires de l’extension w2(t) (fig. 3.10) pour le coefficient D et des

ajustements des courbes des temps de vol (fig. 3.6) pour le temps caractéristique τa.

Cette analyse montre tout d’abord que lorsque l’on augmente la concentration en gouttes

d’huile, l’absorption augmente également (le temps caractéristique d’absorption τa diminue), ce

qui est consistant avec notre précédente hypothèse sur les effets de pertes visqueuses aux inter-

faces goutte d’huile/gel aqueux (cf. sec. 3.2.2). Il apparâıt également clairement une fraction volu-

mique optimale (φ = 25 %) pour laquelle le transport diffusif est très lent (D = 0, 13 mm2.µs−1).

Ainsi, cette concentration en diffuseurs est la plus appropriée pour observer d’éventuels

effets de localisation forte. Nous testons donc un échantillon de fraction volumique φ = 25 %,

dans la cellule la plus épaisse (L = 26 mm) afin d’augmenter la possibilité d’observer la sub-

diffusion en explorant des distances de propagation z potentiellement comparables à la longueur

de localisation ξ. Les résultats des mesures de w2(t)/L2 et de R(ρ, t) sont représentés sur la

figure 4.15 pour l’émulsion de fraction volumique φ = 25 %.

c. En fonction de l’échantillon, la taille des gouttes varie légèrement et par conséquent les fréquences de

résonance également (impactant la valeur du coefficient de diffusion D). Cependant les mesures optiques de la

taille des gouttes montrent que pour les fractions volumiques d’intérêt (φ ∈ [20, 30] %) la variation de rayon moyen

est très faible (environ 3%).

109
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Fig. 4.15 – (a) Extension normalisée w2(t)/L2 du halo diffusif en fonction du temps, mesurée pour plu-

sieurs distance ρ. (b) Profil spatial (représenté en échelle logarithmique) du halo diffusif pour plusieurs

temps de t = 700µs à t = 950µs. Les barres d’erreur, représentées pour ce dernier instant, proviennent

de l’écart type calculé pour chaque position ρ entre les six instants t représentés (en supposant que dans

le régime localisé le rapport R(ρ, t) n’évolue plus en fonction du temps). Deux fonctions d’ajustement

sont représentées : une fonction gaussienne (en ligne discontinue mixte) et une fonction exponentielle-

ment décroissante (en ligne discontinue). Ces mesures sont effectuées à une profondeur z = 20 mm de

l’échantillon et les signaux obtenus sont filtrés à la fréquence f = 2, 64 MHz avec une bande-passante

df = 10 kHz.

Pour ces résultats, le champ acoustique est sondé à une profondeur z = 20 mm dans l’échan-

tillon d’épaisseur L = 26 mm (d’autres mesures ont également été réalisées pour z > 20 mm mais

dans ce cas, le faible rapport signal sur bruit rend délicate l’interprétation du comportement de

w2(t)). Les signaux transmis sont ensuite filtrés numériquement à la fréquence f = 2, 64 MHz

avec une bande-passante de df = 10 kHz d. La mesure de la largeur du halo diffusif en fonction

du temps (fig. 4.15) révèle le caractère sub-diffusif du transport de l’intensité moyenne dans

cet échantillon. En effet, l’évolution de w2(t) pour ρ < 20 mm est non-linéaire et semble tendre

vers une valeur w2(t)/L2 < 1 (fig. 4.15a) (pour ρ = 5 mm, w2(t) semble même être constant

après 300 µs mais les incertitudes sont grandes pour de si faibles distances transverses ρ). Ce

comportement suggère que l’échantillon est plus large que la distance de localisation ξ. De plus,

l’extension w2(t) est dépendante de la distance ρ, révélant ainsi un profil transverse non-gaussien

du halo diffusif. Ce profil est représenté sur la figure 4.15b pour plusieurs instants supérieurs à

t = 700µs. La comparaison du halo diffusif au temps t = 950µs avec un ajustement gaussien et

un ajustement exponentiel suggère que le profil spatial de l’intensité moyenne n’est effectivement

pas gaussien.

Ces résultats mettent en évidence le transport fortement sub-diffusif de l’intensité moyenne

dans les émulsions résonantes. Cependant, un ajustement plus rigoureux avec des simulations

numériques traitant de localisation d’Anderson est nécessaire pour pouvoir quantifier la lon-

gueur de localisation ξ et estimer d’un part si le régime obtenu est effectivement sub-diffusif

et si la localisation forte des ultrasons est observable dans nos émulsions d’autre part. Dans le

d. La largeur de bande du filtre est ici réduite par rapport aux mesures du chapitre précédent (concernant le

transport purement diffusif). Un filtre plus large permettrait de réduire les fluctuations de w2(t) (en moyennant

sur les fréquences) mais pour df > 10 kHz le comportement de la quantité w2(t) aux temps longs est pollué par le

régime diffusif résiduel venant compromettre la saturation de w2(t).
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Chapitre 4. Diffusion multiple dans des émulsions résonantes concentrées

paragraphe suivant, nous présentons ces simulations e basées sur le modèle de la Self-Consistent

Theory (SCT) [7, 11].

4.2.3 Modélisation de la renormalisation de la diffusion

Comme son nom l’indique, la SCT est une théorie auto-cohérente déterminant la renorma-

lisation du coefficient de diffusion due aux effets de diffusion récurrente. Ainsi en milieu infini,

la diffusion récurrente (les boucles de diffusion) ralentit le transport diffusif de l’intensité et le

coefficient de diffusion renormalisé D est inférieur au coefficient de diffusion DB = ve`
∗
B/3 obtenu

dans le cas d’un régime purement diffusif sans récurrence (`∗B correspond de la même manière

au libre parcours moyen de transport dans le régime purement diffusif).

Dans les milieux finis, les événements de diffusion récurrente sont moins probables aux in-

terfaces. Dans ce cas, le coefficient de diffusion D doit également dépendre de l’espace. C’est

l’idée proposée par S. E. Skipetrov et B. A. van Tiggelen pour calculer la transmission moyenne

à travers un échantillon en régime localisé [7].

Dans ce modèle, la solution de l’équation de diffusion est calculée pour la « probabilité de

diffusion » C(~r, ~rs,Ω) ∝< G(~r, ~rs,Ω)G∗(~r, ~rs,Ω) >. Cette solution prend la forme suivante (au

point ~r pour une source placée en ~rs dans le domaine de Fourier temporel) :

[−jΩ−∇.D(~r,Ω)∇]C(~r, ~rs,Ω) = δ(~r − ~rs), (4.6)

où le coefficient de diffusion D(~r,Ω) est renormalisé par rapport à DB grâce à la « probabilité

de retour » C(~r, ~rs = ~r,Ω) :

1

D(~r,Ω)
=

1

DB
+

12π

k′2`∗B
C(~r, ~r,Ω). (4.7)

Ainsi, plus la probabilité de retour est grande, plus le coefficient de diffusion sera modifié. De

plus, la résolution de ce problème est associée à deux conditions aux limites en z = 0 et z = L :

C(~r, ~rs,Ω)− ze0
D(~r,Ω)
DB
∇C(~r, ~rs,Ω) = 0 en z = 0,

C(~r, ~rs,Ω) + ze0
D(~r,Ω)
DB
∇C(~r, ~rs,Ω) = 0 en z = L,

(4.8)

où ze0 est la distance d’extrapolation définie au chapitre 3. Le système doit donc être résolu de

manière itérative pour calculer ce coefficient de diffusion D(~r,Ω) dépendant de la probabilité de

diffusion C(~r, ~rs,Ω).

Numériquement, la résolution de ce système consiste à modéliser un pavé d’extensions laté-

rales infinies (les conditions aux limites latérales ne sont pas prises en comptes) et d’épaisseur L.

Le coefficient de diffusion est alors considéré comme invariant par translation de le plan (x, y)

(D(~r,Ω) = D(z,Ω)) [11]. Pour chaque fréquence Ω, le coefficient de diffusion est calculé de

manière itérative :

e. Ces simulations ont été réalisées à l’Ultrasonics Research Laboratory de Winnipeg avec l’aide de J. H. Page

grâce à un programme de calcul de la SCT dont le fonctionnement est détaillé dans la référence [30].
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4.2 Transport de l’intensité moyenne dans des émulsions concentrées

• la quantité C(~r, ~rs,Ω) est calculée grâce aux équations (4.6) et (4.8) et l’initialisation

D(z,Ω) = DB ;

• C(~r, ~rs,Ω) donne accès au nouveau coefficient de diffusion via la relation (4.7) ;

• la première étape du calcul est alors répétée avec le coefficient D(z,Ω) ainsi obtenu ;

• l’itération est stoppée lorsque la convergence de D(z,Ω) est obtenue.

De la même manière que pour le régime diffusif, nous ajustons les prédictions de ce modèle

avec nos mesures des courbes de temps de vol et de la largeur du halo diffusif en fonction du

temps. Les paramètres d’entrée de l’ajustement sont alors le facteur d’amplitude des courbes

de temps de vol U0, le temps caractéristique d’absorption τa et le libre parcours moyen de

transport `∗. Par rapport aux modélisations de la diffusion pure vues au chapitre 3, la SCT fait

intervenir un autre paramètre d’ajustement : le produit k′`c qui correspond à la valeur de k′`e

critique à partir de laquelle le régime de localisation est atteint. En effet la valeur de k′`e étant

connue (mesurée) les prédictions du modèle SCT serviront à quantifier le régime de transport :

le régime de localisation forte est obtenu lorsque k′`e < k′`c (signifiant que le pouvoir diffusant

de l’échantillon est suffisant pour observer un régime de localisation forte).

Les premiers calculs ont été effectués dans le cas de l’émulsion de fraction volumique φ = 30 %

dans l’échantillon d’épaisseur L = 12 mm dont les résultats de la mesure de w2(t)/L2 sont

présentés sur la figure 4.12. Les ajustements de w2(t)/L2 et des courbes de temps de vols obtenus

dans ce cas sont présentés sur la figure 4.16.
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Fig. 4.16 – Résultats de l’ajustement des courbes de temps de vol (a) et de la largeur du halo diffusif

(b) avec les prédictions du modèle SCT dans le cas de l’émulsion de fraction volumique φ = 30 % et

d’épaisseur L = 12 mm. La courbe discontinue rouge représente un exemple de comportement purement

diffusif avec DB = 0, 24 mm2/µs.
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Chapitre 4. Diffusion multiple dans des émulsions résonantes concentrées

L’ajustement représenté sur la figure 4.16 est obtenu pour k′`c = k′`e/1, 13. Ce résultat

signifie que le transport de l’intensité moyenne n’est que sub-diffusif (le régime de localisation

n’est clairement pas atteint dans ce cas). Notons de plus que dans le code de calcul utilisé, la

quantité calculée est la transmission J(L, t) à travers la surface z = L de l’échantillon :

J(L, t) = −D(z,Ω)
∂C(~r, ~rs,Ω)

∂z

∣∣∣∣
z=L

,

alors que la quantité réellement mesurée dans notre cas est la densité locale d’énergie U(z, t) à

une profondeur z = 11 mm dans l’échantillon. Cependant, l’extension w2(t)/L2 est indépendante

de la mesure de J(L, t) ou U(z, t). Seules les valeurs de τa et de l’amplitude U0 obtenues lors de

l’ajustement des courbes de temps de vol sont impactées par cette imprécision de la modélisation

(donc non précisées ici).

Malheureusement, aucun résultat numérique n’a été obtenu de manière satisfaisante pour

ajuster les mesures de w2(t)/L2 dans l’échantillon d’épaisseur L = 26 mm et de fraction vo-

lumique φ = 25 % (fig. 4.15a). En effet, l’épaisseur de cet échantillon force à considérer un

plus grand nombre de points pour discrétiser l’espace et la durée du calcul devient très impor-

tante (environ une semaine). Comme plusieurs simulations sont nécessaires avant de trouver les

meilleurs paramètres d’entrée de la simulation, aucun ajustement convainquant n’a été obtenu

pour ces derniers résultats lors de cette étude.

4.3 Conclusion

Cette dernière partie de l’étude fût consacrée à l’étude du transport acoustique dans les

émulsions concentrées dans le but d’observer des phénomènes singuliers tels que le transport

sub-diffusif de l’intensité moyenne ou l’échec des théories de diffusion multiple « classiques »
pour la description des propriétés de l’onde cohérente dans ces émulsions fortement dispersives.

En effet, malgré la difficulté d’estimer expérimentalement l’onde cohérente dans ces émulsions

concentrées, la comparaison de la mesure de k avec les prédictions de l’ISA, Waterman & Truell

et Lloyd & Berry (en échec également lors de travaux précédents [31]) montre que ces modèles

ne sont pas adaptés à la description de nos observations. Le modèle GCPA parâıt alors plus

approprié à notre cas d’étude en prédisant la réduction de l’atténuation de l’onde cohérente et

la faible valeur de la célérité de phase observée à basse fréquence. Cependant, les prédictions de

la GPCA sont à appréhender avec précautions car les artefacts numériques issus de la détection

des quasi-modes conduisent potentiellement à des erreurs d’interprétation (comme la présence

de deux modes de propagation, ou de « bandes interdites »). Par conséquent, l’ajout d’une

absorption artificielle pour réduire l’influence de ces artefacts n’est pas totalement rigoureuse

mais l’utilisation de ce type de modélisation pour l’étude des émulsions résonantes semble digne

d’intérêt pour de futures investigations de leurs propriétés effectives.

Lors de l’étude du transport de l’intensité moyenne dans des émulsions résonantes, le ré-

gime de sub-diffusion a été observé. Cependant, même avec la mesure de confinement traverse

de l’intensité (indépendante des effets d’absorption) les erreurs d’interprétation sont possibles
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lors de l’observation de la saturation du halo diffusif. En identifiant ces erreurs (comme le mau-

vais filtrage des acquisitions), le dispositif expérimental a été amélioré et l’observation d’un

régime sub-diffusif dans une émulsion de fraction volumique φ = 30% a été confirmée par les

prédictions numériques de la Self-Consistent Theory. Dans le but d’observer des effets de loca-

lisation d’Anderson, l’échantillon a été optimisé et un régime de transport s’apparentant à de

la sub-diffusion forte (plus proche du régime localisé) a été également observé. Cependant, les

simulations numériques correspondant à ces nouvelles conditions expérimentales sont délicates

et aucun ajustement quantifiant ce nouveau régime de transport de l’intensité moyenne n’a été

obtenu dans cette étude.

Si certains développements numériques et expérimentaux sont à effectuer pour confirmer

la manifestation d’effets de localisation dans nos échantillons, cette étude permet d’appréhen-

der le potentiel des émulsions résonantes pour l’étude du transport des ondes dans les milieux

désordonnés résonants. Un tel système modèle dont le potentiel réside dans sa nature fortement

résonante et l’exploration in situ du champ acoustique au sein même du milieu, pourraient aider

à mieux comprendre des phénomènes complexes tels que la localisation d’Anderson.

4.4 Perspectives

Nous présentons, dans cette dernière partie, deux axes d’amélioration de l’étude dans l’op-

tique d’observer un régime localisé des ultrasons. La première idée tire avantage des émulsions

ordonnées, et la deuxième proposition consiste à exploiter une autre technologie issue du do-

maine de la matière molle pour créer des suspensions de billes de silicone poreux présentant des

valeurs d’indice acoustique relatif beaucoup plus élevées que les gouttes d’huile fluorée.

4.4.1 Diffusion multiple dans des émulsions ordonnées

L’utilisation de réseaux quasi-périodiques pour l’observation d’effets de localisation fût ini-

tialement proposée par S. John en 1987 [32]. L’idée est de faciliter l’apparition de localisation

en ajoutant une faible perturbation sur la position des inclusions d’un milieu initialement or-

donné [4] (la position des diffuseurs est fortement corrélée à courte distance et faiblement à

longue distance). Les effets de périodicité devraient ainsi ralentir le transport diffusif des ondes.

Les effets de localisation sont donc attendus à l’approche des fréquences de coupure correspon-

dant au milieu initialement parfaitement périodique.

Les résultats préliminaires présentés dans cette partie constituent une suggestion pour l’opti-

misation des émulsions résonantes en vue d’observer la localisation d’Anderson des ondes ultraso-

nores. La tentative de réalisation de telles structures « quasi-périodiques » découle du processus

d’injection des émulsions résonantes. En effet, comme nous l’avons vu dans le chapitre 2, les

émulsions sont rendues aléatoires après une étape de transfert de l’échantillon. Si cette étape

est supprimée, les plans (et rangées) de gouttes restent alignés. À partir de cette observation, il

ne reste plus qu’à réaliser les mesures acoustiques directement dans la cellule d’injection. Afin

de préserver la structure de l’échantillon lors des mesures du champ acoustique, les premières

expériences sont réalisées dans des échantillons dilués (φ = 5 et 10 %) de gouttes suspendues
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Chapitre 4. Diffusion multiple dans des émulsions résonantes concentrées

dans un gel très peu dilué en eau (afin d’augmenter sa tension seuil pour maintenir les gouttes à

leur position). Les injections tests de la figure 4.17 montrent que sur un plan unique de gouttes,

l’ordre à courte portée existe (dans le plan (x, y)). Cette observation est d’autant plus vraie

que la fraction volumique est faible. Pour des raisons de clarté, nous ne représentons pas ici

d’injections sur plusieurs plans de gouttes f. Cependant, la position de chaque plan étant déter-

minée par la profondeur de l’aiguille dans le gel, nous pourrons raisonnablement supposer que

la structure est périodique dans la direction z.

1 mm 1 mm

(a) (b)

x

y

x

y

Fig. 4.17 – Injection test sur un plan de gouttes pour vérifier la structure ordonnée dans le plan (x, y).

L’injection est réalisée pour un pas entre rangées (orientées suivant ~x) correspondant à des fractions

volumiques φ = 5 % (a) et φ = 10 % (b).

Pour des raisons techniques, l’épaisseur des échantillons quasi-périodiques ne dépassera pas

L = 12 mm. Les mesures seront effectuées uniquement à une profondeur z = 10 mm afin de

limiter au maximum le brassage des gouttes par le passage de l’hydrophone dans l’émulsion. Le

paramètre w2(t) est premièrement mesuré dans deux émulsions quasi-périodiques de fractions

volumiques φ = 5 % (fig. 4.18a) et φ = 10 % (fig. 4.18b) à la fréquence f = 2, 65 MHz pour

une largeur de filtre de df = 10 kHz. Ces mesures sont ajustées avec des lois de puissance

w2(t)/L2 ∝ tn pour interpréter le régime de transport obtenu. Si n < 1, le transport s’apparente

à de la sub-diffusion. Ainsi, pour l’émulsion φ = 5 % cet ajustement montre une évolution de

w2(t)/L2 ∝ t0,66 pour ρ = 15 mm et w2(t)/L2 ∝ t0,90 pour ρ = 15 mm.

Ce résultat montre que ce ralentissement du transport de l’intensité moyenne est similaire

au régime sub-diffusif avec une évolution non linéaire (n < 1) du paramètre w2(t). Cependant,

cette interprétation semble incorrecte si on observe le comportement purement diffusif (n ≈ 1)

de w2(t)/L2 obtenu dans l’émulsion de fraction volumique φ = 10 % (fig. 4.18b) pour laquelle le

pouvoir diffusant est a priori plus élevé.

Cette apparente sub-diffusion semble en fait provenir d’effets d’anisotropie dans le transport

de l’intensité moyenne. En effet, le mouvement de l’aiguille (selon x) lors de l’injection ne permet

de rendre la structure aléatoire que dans une seule direction (celle du déplacement de l’aiguille).

La périodicité est parfaite dans les deux autres directions comme le montre la figure 4.19a pour

l’émulsion de fraction volumique φ = 5 %. Ainsi lorsque le champ acoustique est moyenné sur

des acquisitions réalisées pour différents angles θ, tout ce passe comme si plusieurs coefficients de

diffusion D différents étaient moyennés. La direction perpendiculaire à la direction de l’injection

f. Une telle structure est représentée sur la photographie 2.8b lors de l’étude des paramètres de fabrication

des échantillons dans le chapitre 2.
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Fig. 4.18 – Extensions latérales normalisées w2(t)/L2 des halos diffusifs mesurées dans des émulsions

quasi-périodiques de fractions volumiques φ = 5 % (a) et φ = 10 % (b) à la fréquence f = 2, 65 MHz.

Les lignes discontinues et discontinue mixtes représentent les ajustements de ces mesures avec une loi de

puissance f(t) = a.tn.

(dθ1) correspondant au coefficient de diffusion le plus faible et la diffusion la plus rapide se

produisant le long des rangées de gouttes (dθ2). Cet effet (moins présent pour φ = 10 % où les

rangées de gouttes sont plus resserrées) est appuyé par le résultat de la figure 4.19 où la structure

de l’émulsion est comparée à la méthode d’acquisition et de moyennage des signaux transmis

(fig. 4.19a). À une distance ρ fixée, l’acquisition est réalisée pour 275 angles θ différents. La

transmission est mesurée pour chacun de ces points (et les trois distances ρ), puis moyennée sur

quatre valeurs de θ proches afin d’obtenir une estimation spatialement résolue de la transmission

moyenne.
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Fig. 4.19 – (a) Photographie de l’échantillon quasi-périodique de fraction volumique φ = 5 %. Les points

schématisent les différentes acquisitions à ρ constant pour différents angles θ. (b) Transmission normalisée

pour les différentes distances ρ en fonction de l’angle θ.

La mesure de cette transmission (fig. 4.19b) révèle l’anisotropie de la diffusion. Pour les

directions d’acquisition θ ∼ 90 o perpendiculaires à la direction d’injection (repérées par la

zone dθ1 sur la figure 4.19), la transmission est minimale alors qu’elle est maximale pour les

directions de propagation parallèles aux rangées de gouttes (zone d’acquisition dθ2). De plus,

pour ρ = 0 mm la transmission est indépendante de l’angle θ.
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Il existe donc une anisotropie dans le transport de l’intensité dans les émulsions quasi-

périodiques pouvant s’apparenter à de la sub-diffusion au premier abord. Les premières arrivées

correspondent aux coefficients de diffusion D les plus grands (croissance rapide de w2(t)) alors

que les acquisitions aux temps longs correspondent aux D les plus faibles. Enfin, pour appuyer

cette dernière hypothèse, nous mesurons le coefficient de diffusion D dans les émulsions quasi-

périodiques en ajustant uniquement les temps courts t < 300µs avec la fonction d’ajustement

f(t) = 4Dt. Cette mesure est réalisée pour plusieurs fractions volumiques φ et comparée sur

la figure 4.20 aux mesures équivalentes effectuées dans les émulsions désordonnées présentées

précédemment (fig. 4.14).
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Fig. 4.20 – Coefficient de diffusion D (en noir) et temps caractéristique d’absorption τa (en rouge) en

fonction de la fraction volumique φ. Les mesures effectuées dans les émulsions quasi-périodiques sont

représentées par les croix : (×) pour le coefficient D et (+) pour le temps d’absorption τa. L’incertitude

sur la mesure des temps d’absorption est de 1µs pour chaque valeur de la fraction volumique φ. Cette

incertitude est estimée à partir des résidus des ajustements des courbes de temps de vol avec le calcul de

la densité locale d’énergie U (fig. 3.6).

Ce résultat montre tout d’abord que le temps d’absorption τa ne semble pas dépendre de la

structure de l’émulsion (uniquement de la fraction volumique φ et donc de la quantité de gouttes à

l’intérieur de l’échantillon). En revanche, l’ajustement des temps courts pour les mesures dans les

émulsions quasi-périodiques montre que D est toujours plus faible si l’émulsion est désordonnée

(pour φ ∈ [5, 20] %). La diffusion aux temps courts dans les émulsions quasi-périodiques est donc

anormalement rapide.

Nous avons donc vu que l’apparente sub-diffusion obtenue dans les émulsions quasi-

périodiques était due au « mélange » de plusieurs régimes diffusif (à l’instar de la diffusion

dans les réseaux de billes d’aluminium frittées et plongées dans l’éthanol [24]). La structure des

échantillons réalisés ici ne correspond donc pas à l’idée émise par S. John [32].

Néanmoins, le déplacement de l’aiguille étant programmable, il est toujours possible d’ajouter

un faible désordre dans le pas entre deux rangées et deux plans. De la même manière il est

possible d’injecter les gouttes non plus en rangées mais en spirale par exemple pour limiter

l’anisotropie dans le transport de l’intensité moyenne. Cependant, dans ce cas d’échantillons

entièrement fluides, il parâıt compliqué de contrôler et de préserver une forte corrélation à faible
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ou moyenne distance dans la position des gouttes en particulier lors des mesures où le mouvement

de l’hydrophone affecte évidemment la structure de l’émulsion.

4.4.2 Diffusion multiple par des suspensions de billes poreuses

Dans cette dernière partie, nous proposons l’utilisation d’un autre type de systèmes modèles,

constitués de billes poreuses suspendues dans une matrice aqueuse [33], exhibant de plus fortes

résonances que les émulsions de gouttes d’huile fluorée. Initialement, ces suspensions ont suscité

l’intérêt de la communauté des métamatériaux acoustiques puisqu’il a été récemment démontré

que celles-ci peuvent posséder un indice de réfraction acoustique relatif négatif à basse fréquence.

A titre d’exemple, une bande « négative » a été observée vers 150 kHz dans une suspension

aqueuse constituée de billes de silicone poreux dont le rayon moyen était de 0,160 mm [34].

Cette propriété hors-norme résulte de la superposition des résonances monopolaire et dipolaire

des billes poreuses, dont la célérité de phase peut s’avérer extrêmement basse pour certains

matériaux poreux (jusqu’à 40 m/s pour certains silicones poreux [35]).

De tels contrastes de célérités de phase entre la matrice et les inclusions rendent ces billes

de silicone poreux potentiellement intéressantes pour l’étude du transport des ultrasons dans

les régimes sub-diffusif et localisé. En effet, en raison de la très forte résonance monopolaire des

billes poreuses, le libre parcours moyen élastique `e dans ces suspensions est proche de 0,1 mm

à 100 kHz, ce qui correspond à une longueur d’onde incidente 150 fois plus grande que `e. Par

ailleurs, ces billes poreuses étant solides, la durée de vie des échantillons devrait s’en trouver

grandement améliorée par rapport aux émulsions de gouttes d’huile fluorée dont la nature tout

fluide les rend « fragiles » et sensibles à divers effets néfastes tels que la coalescence de gouttes.

Ainsi, des mesures préliminaires, similaires à ce qui a été présenté dans les chapitres précé-

dents au sujet des ondes multiplement diffusées, ont été effectuées dans une suspension aqueuse

de billes de silicone poreux dont le rayon moyen est d’environ 0,160 mm [34]. La fraction vo-

lumique a été, ici, choisie relativement faible (∼ 5 %) pour favoriser la comparaison avec les

émulsions diluées présentées au chapitre 3 et limiter les pertes assez importantes, même pour ces

faibles distances de propagation (∼ 2 mm). Les différentes acquisitions des signaux temporels se

propageant dans cette suspension n’ont révélé aucune coda (fig. 4.21a), contrairement à ce qui

a été observé dans les émulsions résonantes présentées dans ce manuscrit (fig. 4.21b).

La raison de cette absence de fluctuations du champ acoustique aux temps longs est très

probablement liée au fort niveau d’absorption dans les billes de silicone poreux. Cette dissipation

interne devient prépondérante devant les effets de diffusion multiple dans l’extinction de l’onde

cohérente observée. Si les mécanismes de cette atténuation sont très probablement différents de

ceux inhérents aux milieux bulleux (pertes par radiation, conduction thermique...), les billes de

silicone poreux ne semblent pas être de meilleurs candidats que les bulles d’air [36] pour l’étude

du transport diffusif, voire localisé, des ultrasons.

Cependant, les techniques issues du monde de la matière molle autorisent la fabrication d’un

très large panel de « résonateurs » dont les propriétés mécaniques/acoustiques semblent très

facilement ajustables. A titre d’exemple, les billes de xérogel de silice, qui possèdent des célérités

de phase basses (∼ 0, 3 mm.µs−1) tout en étant faiblement absorbantes [37], pourraient constituer
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Fig. 4.21 – (a) Signal transmis à travers une suspension de billes de silicone poreux (φ = 5 %) présentant

une décroissance très rapide due à la forte absorption dans les constituants de l’échantillon. (b) Signal

mesuré à travers une émulsion résonante (φ = 5 %), caractéristique des effets de diffusion multiple (coda)

et de la faible absorption du milieu.

d’excellents « résonateurs modèles » pour l’étude des régimes particuliers de la diffusion tels que

la localisation d’Anderson.

A.4 Annexes

A.4.1 Calcul du nombre d’onde k dans le cadre du modèle de Linton &

Martin

P. Lloyd et M. Berry [2] ont donné une expression du nombre d’onde de l’onde cohérente au

deuxième ordre en concentration η :

k2 = k2
0 + 4πf(0)η − 4π2

k2
0

(
f(0)2 − f(π)2 +

∫ π

0
sin−1(θ/2)

df(θ)2

dθ

)
η2. (A4.1)

C. Linton et P. Martin [8] ont alors simplifié cette expression en donnant un nouveau dévelop-

pement de k que nous reprenons pour implémenter simplement les effets de dispersion en taille

d’une population N d’objets :

k2 = k2
0 + 4π

1

N

N∑
i=1

fai(0)ηai −
1

2

(
4π

k0

)4 N∑
i,j

∑
n,ν

An(ai)Aν(aj)Knνηaiηaj . (A4.2)

où ηai représente la concentration en inclusions de rayon ai. Les deux premiers termes de cette

équation représentent la modélisation de k dans le cadre du modèle de Foldy. Le dernier terme

est la correction apportée par Linton et Martin (simplifiée par Linton et Martin) en tenant

compte des effets de polydispersité. La modélisation de la polydispersité est simplement réalisée
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par la double somme sur les rayons ai et aj (éq. A4.2). Le produit An(ai)Aν(aj) pour i 6= j

représente les interactions entre inclusions de tailles différentes.

Les coefficients Knν impliqués dans l’équation (A.4.2) s’expriment de la manière suivante :

Knν =

√
(2n+ 1)(2ν + 1)

(4π)3/2

∑
q

q
√

(2q + 1)G(n, 0; ν, 0; q), (A4.3)

avec q variant de |n − ν| à (n + ν) par pas de 2. Les coefficients de Gaunt G(n, 0; ν, 0; q) sont

évalués à l’aide de la méthode proposée par Y. Xu [38] :

G(n, 0; ν, 0; q) = S.
( n ν q

0 0 0

)
.
( n ν q

0 0 0

)
, (A4.4)

avec : √
(2n+ 1)(2ν + 1)(2q + 1)/(4π) (A4.5)

et :

( n ν q
0 0 0

)
=


(−1)tt!

√
(2t−2n)!(2t−2ν)!(2t−2q)!

(t−n)!(t−ν)!(t−q)!
√

(2t+1)!
si n+ ν + q = 2t avec t ∈ N

0 sinon

 . (A4.6)

A.4.2 Calcul des amplitudes modales dans le cadre de la GCPA

Dans cette annexe, nous calculons les amplitudes modales des champs de pression im-

pliqués dans le problème de diffusion d’une onde plane harmonique par un ensemble goutte

d’huile/couche de gel (fig. 4.2).

Dans ce problème, les champs de pressions incident Pi, diffusé Pd, dans la couche de gel P0

et dans la goutte d’huile P1 sont définis tels que :

Pi(r, θ, t) =
∞∑
n=0

ζnjn(pr),

Pd(r, θ, t) =
∞∑
n=0

ζnAnh
(1)
n (pr),

P0(r, θ, t) =
∞∑
n=0

ζn

[
Bnh

(1)
n (k0r) + Cnh

(2)
n (k0r)

]
,

P1(r, θ, t) =
∞∑
n=0

ζnDnjn(k1r),

(A4.7)

où :

ζn = jn(2n+ 1)Pn(cos θ)e−jωt. (A4.8)

Pour calculer les amplitudes modales An, Bn, Cn et Dn, il faut résoudre les conditions de

continuité des champs de pression et de vitesse aux limites r = a et r = b (de la même manière

que pour la goutte isolée étudiée dans le chapitre 1). À partir des équations (A4.7) et des champs
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de vitesse (calculés grâce à l’équation d’Euler) , nous obtenons le système matriciel suivant :

p
ρv h

(1)′
n (pb) −k0

ρv0
h

(1)′
n (k0b) −k0

ρv0
h

(2)′
n (k0b) 0

0 k0
ρv0
h

(1)′
n (k0a) k0

ρv0
h

(2)′
n (k0a) −k1

ρv1
j′n(k1a)

h
(1)
n (pb) −h(1)

n (k0b) −h(2)
n (k0b) 0

0 h
(1)
n (k0a) h
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
.
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
=



− p
ρv j
′
n(pb)

0

−jn(pb)

0


. (A4.9)

Les amplitudes An sont alors calculées grâce à la méthode de Cramer ou en inversant numéri-

quement la matrice de l’équation (A4.9), et conduisent à l’expression de la fonction de diffusion

(4.4).
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Conclusion générale

Depuis fort longtemps, le transport des ondes en milieux désordonnés a fait l’objet de nom-

breuses études théoriques et expérimentales dans plusieurs domaines tels que l’optique, l’acous-

tique ou encore la sismique [1]. Cependant, certains régimes de transport, tels que la localisation

d’Anderson, sont restés relativement inexplorés faute de systèmes modèles suffisamment mâıtri-

sés pour autoriser leur observation. Motivés par l’étude de ce type de phénomènes complexes,

nous nous sommes intéressés dans le cadre de cette thèse, à un nouveau système modèle dit

« émulsion résonante », pour l’étude du transport diffusif des ultrasons dans les milieux hété-

rogènes multi-diffusants et résonants. Ces matériaux inclusionnaires ont été fabriqués par voie

microfluidique assurant une mâıtrise parfaite de la structure des échantillons (faible dispersion en

taille des échantillons, contrôle précis de leur fraction volumique en diffuseurs...). La spécificité

de nos émulsions résonantes, constituées de gouttes « lentes », nous a permis d’établir un cer-

tain nombre d’analogies avec de précédentes études menées en optique sur la diffusion résonante

de la lumière. Pour nos émulsions diluées, nous avons pu tester avec succès diverses théories

(homogénéisation, transport diffusif), alors que nos observations expérimentales conduites sur

des systèmes plus concentrés ont permis de mettre en défaut un certain nombre de ces modèles

de diffusion multiple. Néanmoins, il a été possible d’observer expérimentalement des régimes de

transport non-conventionnels des ultrasons s’approchant de la localisation forte.

La première partie de ce manuscrit a été consacrée à la mise en place des définitions utiles

à l’étude de la propagation des ondes acoustiques en milieux hétérogènes. La description de la

diffusion d’une onde plane incidente par un objet sphérique a permis en particulier d’analyser

les différentes résonances multipolaires d’une goutte d’huile fluorée immergée dans de l’eau. Ces

résonances très marquées (exaltées par le contraste d’indices de réfraction acoustique relatif entre

la goutte et le milieu environnant) se manifestent dans le régime intermédiaire lorsque la taille

de la goutte est comparable à la longueur d’onde incidente. Une première analogie a été établie

entre les résonances (de forme) acoustiques observées dans ce manuscrit avec les résonances de

Mie étudiées en optique [2]. Ensuite, nous avons traité la diffusion d’une onde plane par une

population désordonnée d’objets monodisperses. Le champ acoustique en présence se décompose

alors en une partie cohérente (résistant à la moyenne d’ensemble) et une partie incohérente

(décrivant les fluctuations aléatoires du champ). Les modélisations détaillées dans cette étude

sont basées, d’une part sur des méthodes d’homogénéisation permettant de calculer le nombre

d’onde effectif de l’onde cohérente, et d’autre part sur l’approximation de transport diffusif de

l’intensité moyenne des ondes incohérentes [3].
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Notre approche étant majoritairement expérimentale, les différents dispositifs de fabrication

et de caractérisation acoustique ont été décrits dans le chapitre suivant. Chacune des phases

fluides en présence a tout d’abord été soigneusement caractérisée aux fréquences ultrasonores

propres à notre étude, pour avoir une connaissance complète des constituants de nos échan-

tillons. Les propriétés effectives de ces systèmes modèles résonants ont été ensuite mesurées par

des techniques standards de spectroscopie ultrasonore. En revanche, il nous a fallu développer

un nouveau dispositif ultrasonore pour la caractérisation acoustique du champ incohérent. Ce

dispositif inédit se base sur une méthode de mesure in situ de l’expansion transverse du halo

diffusif.

Pour les émulsions faiblement concentrées, l’ISA s’est avérée très performante pour la modé-

lisation du nombre d’onde effectif de l’onde cohérente jusqu’à une fraction volumique en gouttes

de l’ordre de 10%. En ce qui concerne le champ incohérent, les résonances marquées des inclu-

sions confèrent à l’échantillon un tel pouvoir de diffusion qu’il est possible d’observer le transport

diffusif des ultrasons après de faibles distances de propagation, et ce, même pour des faibles frac-

tions volumiques d’objets (5%). Notre étude, conjointement menée sur les champs cohérent et

incohérent, a permis une estimation fréquentiellement résolue de la vitesse de transport révélant

un comportement surprenant aux fréquences de résonance des gouttes. Alors que les résonances

ont pour effet d’accrôıtre la célérité de groupe de l’onde cohérente, elles diminuent dans un même

temps la vitesse de transport des ondes multiplement diffusées. Le transfert d’énergie de l’onde

cohérente vers les ondes incohérentes n’est alors respecté que si cet effet de retard provoqué par

les diffuseurs lents est pris en compte. La deuxième analogie avec le domaine optique est alors

établie par l’adaptation aux émulsions résonantes, d’une modélisation de la vitesse de transport

provenant de travaux sur la diffusion de la lumière par des particules de dioxyde de titane [4].

Enfin, nous nous sommes intéressés aux effets des fortes concentrations sur le transport des

ultrasons dans nos émulsions résonantes. Dans un premier temps, le pouvoir de diffusion de

l’échantillon devient de manière surprenante inférieur aux prédictions des théories de diffusion

multiple telles que les modèles de l’ISA ou de Lloyd & Berry. Dans ce cas, il ne suffit plus de

tenir compte des corrélations de position des diffuseurs (telle que la taille finie des gouttes), mais

le modèle doit également intégrer les interactions entre diffuseurs. L’utilisation d’une méthode

de détection des modes de propagation telle que la GCPA permet alors de tenir compte de

ces effets de diffusion en champ proche, tout en surmontant les faiblesses de l’homogénéisation

du milieu complexe dans le régime intermédiaire. Dans ce cas, la description macroscopique du

champ incohérent est également influencée par les interactions entre diffuseurs. Le transport

de l’intensité incohérente moyenne devient alors sub-diffusif aux temps longs et le coefficient

de diffusion doit être renormalisé. L’observation d’un tel régime de transport a alors laissé

entrevoir la possibilité d’observer la localisation d’Anderson dans les émulsions résonantes. Dans

la quête de ce phénomène complexe, nous avons vu qu’il existe une fraction volumique optimale

pour laquelle le coefficient de diffusion présente un minimum. Pour cette fraction volumique

(∼ 25 %), le transport sub-diffusif des ultrasons semble presque s’arrêter, signe probable d’effets

de localisation forte. Cependant, les simulations numériques dédiées à ces systèmes concentrés

sont délicates et ne nous ont pas permis d’identifier la longueur de localisation.
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D’autres pistes telles que l’étude du transport des ondes dans les émulsions non plus désor-

données mais quasi-périodiques restent à explorer. L’étude préliminaire présentée en perspectives

de ce manuscrit démontre que le procédé de synthèse des émulsions autorise la création de corré-

lations de position entre les gouttes d’huile. Cependant, le protocole de fabrication et la stabilité

des émulsions dans le temps sont à améliorer pour pouvoir mâıtriser cette structure et préserver

son intégrité lors des mesures acoustiques. L’utilisation de matériaux solides « souples » comme

le PDMS [5] en guise de matrice suspendante pourrait aider à réaliser des milieux hétérogènes

texturés beaucoup plus stables que les matériaux à matrice fluide. Cependant, la très forte ab-

sorption des ondes acoustiques dans ces matériaux souples risque de compromettre l’observation

du transport des ultrasons sur les temps longs nécessaires à la mise en évidence du phénomène

de localisation d’Anderson.

Une autre piste consiste à utiliser des particules diffusantes plus contrastées acoustiquement

que les gouttes d’huile fluorée. Nous avons vu que les billes de silicone poreux induisaient de

très fortes résonances mais sont également associées à de très forts niveaux d’atténuation [6].

Cependant, il existe d’autres matériaux poreux moins absorbants mais ayant tout de même

un indice de réfraction acoustique relatif élevé. Les billes de xérogel de silice [7] pourraient

offrir le compromis désiré dans la recherche de forts contrastes acoustiques tout en limitant

les effets de l’absorption. Les xérogels de silice ont en effet un indice de réfraction acoustique

deux fois supérieur à celui de l’huile fluorée. Par ailleurs, le coefficient d’atténuation des ondes

longitudinales n’y est que 10 fois plus grand que dans l’huile fluorée et 100 fois plus petit que

dans les silicones poreux. De plus, les suspensions de billes poreuses, encore inexploitées pour

l’étude de la diffusion multiple des ultrasons, devraient être plus stables grâce à l’ossature solide

des inclusions. L’exploration du champ acoustique au sein du milieu reste également possible

grâce à la matrice aqueuse de ce nouveau système modèle. Ainsi, les nombreux procédés de

fabrication issus du monde de la matière molle procurent un large choix de systèmes modèles

dont les propriétés remarquables peuvent être optimisées pour l’observation de la localisation

d’Anderson des ondes acoustiques.
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