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a science est un outil permettant de modéliser et de représenter des faits observables
qui ne rendent compte que partiellement de ce que nous appelons la réalité. Avant de
s'attaquer a la science, il me semble important de dé nir ce qu'est un modéle et en

quoi consiste une modélisation a travers trois citations.

L'homme a naturellement la passion de connaitre ; et la preuve que ce penchant existe
en nous tous, c'est le plaisir que nous prenons aux perceptions des sens.
Aristote , Métaphysique

Modeéle

Dés que I'on dépasse la description pour aborder I'analyse des processus, celle-ci implique
une référence a un modeéle, dont la dé nition doit étre d'autant plus précise que les raisonnemén
qu'on lui applique sont plus élaborés. Le modéle est une représentation schématique d'un objet
ou d'un processus qui permet de substituer un systéme plus simple au systeme naturel.

J. Goguel , Encyclopédia Universalis

Modélisation

La modélisation consiste a construire et a utiliser un modéle qui est une représentation
simpli ée de la réalité pour montrer les aspects importants du systéme étudié.
O ce guébécaois de la langue francaise, 2005



Introduction

a microfluidique , est la science des écoulements a I'échelle micrométrique, mais c'est
aussi une technologie bien aboutie que I'on retrouve déja dans beaucoup d'applications
de la vie courante, comme les liseuses électroniques, les imprimantes jet d'encre ou

encore les laboratoires sur puce (une invention qui a permis de faire tenir plusieurs appareils
de recherche sur quelques centimétres carrés), mais on trouve aussi beaucoup d'exemples
de systémes micro uidique dans la nature comme la montée de la séve dans les arbres, la
circulation dans les capillaires sanguins ou bien le tissage des toiles d'araignées.

Ce manuscrit est consacré a I'étude de I'écoulement de gouttes con nées dans des canaux
micro uidiques. En couplant une mise en mouvement volumique (par gradient de pression)
et surfacique (par gradient de température), nous avons pu étudier I'in uence des contraintes
interfaciales sur la dynamique de goutte, de maniére expérimentale et théorique.

Les applications industrielles associées vont des laboratoires sur puce (le diagnostic clinique,
la recherche pharmaceutique ou la lutte contre le bioterrorisme) aux écoulements de uides
diphasiques dans les milieux poreux (études initiées par les besoins industriels dans les
domaines de la récupération assistée du pétrole, les réacteurs chimigues ou les processus
électriques dans les électrodes poreux). La question posée dans ce manuscrit est la suivante :

Quelle est la vitesse d'une goutte con née dans un microcanal a section circulaire ?

C'est un vieux probléme qui date de Bretherton (1960), auquel on a la réponse seulement
dans quelques cas trés particuliers (sans tensioactifg.f. Chapitre 1, Section 1.2). En
e et, les vitesses théorigques de bulles et de gouttes ne sont pas en accord avec les modeles. La
question posée est I'e et des tensioactifs sur la dynamique de gouttes con nées a n de ra ner
les modéles actuels. Et plus particulierement la modélisation des contraintes interfaciales sur
la vitesse des gouttes.

Dans le premierChapitre , nous rappellerons les concepts principaux d'hydrodynamique
et de physico-chimie ainsi qu'un état de l'art sur les di érents modéles théoriques existant
de la dynamique de goutte con née, avant d'énoncer clairement les objectifs de ce travail de

5
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thése. Au deuxiémeChapitre , un modéle de la dynamique de goutte prenant en compte
I'e et des contraintes interfaciales sera développé. Le troisiemeChapitre  sera consacré au
protocole de fabrication du systeme micro uidique permettant d'observer le modéle mis en
place au deuxiemeChapitre et de confronter les résultats théoriques et expérimentaux.
En n le quatrieme Chapitre récapitulera les travaux e ectués et ouvrira sur des propositions
d'études pour continuer le travail de ce manuscrit.

Dans notre approche, il s'agit d'étudier un systeme modeéle pour lequel les contraintes
interfaciales sont issues d'un gradient de température qui est le paramétre que l'on peut
contréler et faire varier.



Chapitre

Etat de l'art

a mécanique des fluides est la science qui étudie les uides lorsqu'ils sont en état
d'équilibre (statique des uides) et en mouvement (dynamique des uides). Elle
comprend I'étude des gaz et des liquides, ainsi que I'étude de l'interaction de ces

derniers avec les corps solides.

1 Rappels généraux . . . . . . . . . . . e 7
11 Mécanique des uides . . . . . . . . . ... 8
1.2 Microuidique . . . . . . ... 9
1.3 Latension supercielle. . . . . .. .. ... .. .. .. . oo 10
1.4 Lestensioactifs. . . . . . . . . . ... 10
15 EetMarangoni . . ... ... .. .. ... 16
1.6 SYStEMES CONNES . . . . . . i o e e e e e e e e e 17
2 Contexte historique du travailde thése. . . . . . .. ... ... ... ..... 18
3 Objectifdelathése. . . . ... .. . . .. . . . . . 21

1 Rappels généraux

Ici, nous introduisons les notions de base et tous les outils nécessaires a la bonne compréhension
des phénoménes que nous allons décrire dans la suite. Mais avant cela, il me semblait important
d'introduire la mécanique des uides a travers quelques questions.
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1.1 Mécanique des uides

Pourquoi les bulles remontent a la surface de I'eau? Comment les arbres répartissent la
séve de leurs racines jusqu'a leurs feuilles? Pourquoi est-il plus rapide de faire des glacons
avec de l'eau chaude ?

La mécanigue des uides permet de répondre a ces questionElle permet par exemple
d'expliquer des phénomenes naturels , mais aussi d'exploiter des uides a des ns pratiques
[92, 38, 61].

Archimede (287-212 av JC) a observé et modélisé ce que I'on appelle aujourd'hui la poussée
d'Archimede : Tout corps plongé dans un uide regoit une pousseée verticale, dirigée vers le
haut, égale au poids du uide déplacé. Pascal (1623-1662) a dé ni la notion de pression en
prouvant que la pression atmosphérique est due au poids de l'atmosphére.

Une bulle dans de l'eau est soumise a deux forces, son poids et la poussée d'Archiméde
(qui est le gradient de pression di au poids de I'eau). La masse volumique de l'air étant plus
faible que celle de I'eau, la bulle remonte a la surface.

James Jurin (1684-1750) observe et modélise en 1717 la montée capillaire d'un liquide dans
un tube capillaire de rayon inférieur a la longueur capillaire, c'est la loi de Jurin. Thomas
Young (1773-1829) décrit en 1804 la force qui attire un uide vers le centre de courbure d'une
surface et la relie a la somme des courbures selon deux directions orthogonales. Laplace (1749-
1827) reprend les observations de Young et présente en 1805 une analyse mathématique de
la courbure moyenne d'une surface. Ainsi la loi de Laplace (ou équation de Laplace-Young)
permet de relier la courbure locale de l'interface (séparant deux milieux), a la di érence de
pression entre ces deux milieux.

On peut expliquer avec un modéle simple la montée de la séve dans les racines de l'arbre.
La seve de l'arbre est soumise a deux forces, la pression capillaire (ou pression de Laplace)
qui dépend de la courbure du tube capillaire la tirant vers le haut, et son propre poids. Ainsi
elle parcourt di érents capillaires allant des racines aux pointes des feuilles.

Erasto Bartholomeo Mpemba (né en 1950) observe en 1963 que l'eau chaude gele plus
rapidement que l'eau froide (dans des conditions de refroidissement similaires) c'est I'e et
Mpemba. Il n'y a toujours pas d'explication claire et unanimement validée par la communauté
scienti que pour I'e et Mpemba. C'est un domaine de recherche actuel.

Le travail de recherche exploré dans ce manuscrit concerne la mécanique des uides a
I'échelle micrométriqgue. Lorsque l'on descend a ces échelles, les propriétés physiques des
écoulements sont modi ées. Ce domaine de recherche est appelé la micro uidiquéf 81,

96, 13].
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1.2 Micro uidique

Pourquoi les propriétés physiques des écoulements seraient modi ées a cause de la taille
des systemes étudiés ?

Pour répondre a cette question, il faut parler de loi d'échelle. Etablir une loi d'échelle,
c'est dire de fagon trés générale comment varie une grandeur physique en fonction de la
taille du systéme considéré. Ce ne sont plus les mémes forces qui dominent les écoulements
a I'échelle micrométrique. Ce sont les forces surfaciques qui sont prépondérantes devant les
forces volumiques. En e et, le rapport surface sur volume augmente lorsque I'on descend dans
les échelles d'étude, par exemple pour une sphére, on a :

Surface_ 4R * _ 3 avec :R le rayon de la sphere
Volume ZR3 R ' ’ i

Aux échelles micrométriques, la gravité et les forces inertielles deviennent négligeables
devant la di usion thermique et les forces capillaires. On observe alors :

des écoulement laminaires (pas de turbulences);
des échanges thermiques quasi-instantanés (inférieurs a la seconde);

des e ets dus aux propriétés physico-chimiques des surfaces (capillarité, mouillage,
tensioactifs).

La micro uidique est a la fois une science, étudiant le comportement des uides a des
échelles micrométriques avec deapplications de recherche fondamentales (étude des
problémes de physique des interface$], de nucléation/croissance de nanoparticulesq1], de
dynamique de gouttes con nées §]), mais aussi une technologie qui permet la fabrication
de systémes manipulant d'in mes quantités de liquide (du picolitre au nanolitre) avec des
applications biologiques  [8, 93] (comme la culture cellulaire en paralléle pour des tests a
haut débit de médicaments }6], la fabrication de micro-organes arti ciels pour le criblage de
nouveaux médicaments 33, 9] ou le diagnostic médical a partir d'urine ou de goutte de sang
[83, 82), ou desapplications industrielles  (comme la fabrication de double émulsions pour
la cosmétique |6, 39, des micropompes pour l'injection de produits dans le corps humain
[29], I'étude des tensioactifs pour les mousses ou émulsions agroalimentaire3)[ 72] ou les
tétes d'imprimante a jet d'encre [1], c.f. Figure 1.1).
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SANTE

Diagnastic précoce

et a bas codt, dépistage du cancer,
périnatalité

ENERGIE

Amélioration des procédés
d'extraction plus « vert »,
désalinisation de l'eau,
blogaz

ENVIRONNEMENT
Purification de I'eau,
conversion du COz,
dépollution, décontamination,
traitement de l'air

COSMETIQUE
Cremes,
antitranspirants

BIOTECHNOLOGIES
.. Cellule unique,
\ organes sur puce,
/ pharmacie
(libération controlée,
criblage)

AGROALIMENTAIRE
Criblage,
analyses chimiques

Figure 1.1: Applications industrielles liées a la micro uidiqgue (image tirée du site
https ://www.institut-pgg.fr/Comprendre-la-micro uidique_65.html).

Une des branches de la micro uidique (dans laquelle notre travail s'inscrit) est la micro uidique
de gouttes, qui génére, utilise et étudie les gouttes dans des systémes micro uidiques. A n de
stabiliser ces gouttes on utilise des tensioactifs8f)], ils ont pour e et de modi er la tension
super cielle a l'interface entre les uides.

1.3 La tension super cielle

Une interface est la région séparant deux phases distinctes (comme par exemple un liquide
et un gaz). La tension super cielle (ou tension de surface), notée est une propriété physico-
chimique de l'interface qui quanti e le colt énergétique de création d'une interface. Cette
grandeur est homogene a une énergie par unité de surface (c'est-a-dire a une force par unité
de longueur) habituellement exprimée en mN/m.

1.4 Les tensioactifs

L'e et des tensioactifs est observable en réalisant une expérience toute simple. Prenons
un verre d'eau et une paille. Si nous sou ons dans la paille, des bulles sont formées a son
extrémité, remontent a la surface et disparaissent en moins d'une seconde.f. Figure 1.23).
Alors que si nous ajoutons quelques gouttes de tensioactif (ici du liquide vaisselle), les bulles
d'air ont une durée de vie de plus de deux minutes, soit plus de cent fois plus importantec(f.
Figure 1.2b).

Les tensioactifs ont une a nité pour les interfaces gazeuses-liquides (ou aqueuses-huileuses)
qui est due aux parties hydrophiles et hydrophobes de la moléculec(f. Figure 1.33). On dit
que la molécule est amphiphile. Ces tensioactifs ont pour e et de stabiliser les Ims situés
entre les bulles adjacentesd.f. Figure 1.3).
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(a) Sans tensioactifs. (b) Avec tensioactifs.

Figure 1.2: E et des tensioactifs sur le temps de vie des bulles a la surface d'un verre d'eau

AN
L
\\
(8) Composition d'un tensioactif : téte polaire \\
hydrophile et queue aliphatique hydrophobed'un N
tensioactif. (b) Zoom sur les bulles dans le verre d'eau.

Figure 1.3: A nité des tensioactifs a l'interface.

Tensioactifs solubles et insolubles

Les tensioactifs peuvent avoir un comportement soluble ou insolubles[7, 15] (c.f. Figure
1.5). Le peuplement de linterface par les tensioactifs n'est pas instantané. L'évolution du
nombre de tensioactifs a l'interface (de concentration@ est contrdlée par la di usion des
molécules vers l'interface ainsi que par leur cinétique d'adsorption et de désorption (de temps
caractéristiquestagsorption €t tdesorption, C.f. Figure 1.4).
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Figure 1.4: Temps d'adsorption et de désorption d'un tensioactif.

On peut catégoriser les tensioactifs selon trois cas (de maniere shématique, sans prendre
en compte la notion de sous-surface) :

tadsorption << désorption » /€ tensioactif est considéré comme insoluble ;
tadsorption ' tdésorption » l€ tensioactif est considéré comme soluble ;

tadsorption >> T desorption la molécule n'a pas d'e et tensioactive (elle n'abaisse pas la
tension super cielle car a I'équilibre, elle n'est pas présente a l'interface).

Un tensioactif insoluble a untemps d'adsorption négligeable devant le temps de désorption,
a I'équilibre thermodynamique, il va donc se situer a l'interface. Le nombre de tensioactifs a
l'interface est conservé au cours d'une déformation, générant ainsi un gradient de tensioactif
induisant une contrainte interfaciale appelée contrainte de Marangoni (détaillée erChapitre
1, Section 1.5). Onintroduit alors I'élasticité de Gibbs-Marangoni E qui quanti e la compressibilité
de l'interface [26], dé nie par :

avec : Gla concentration de tensioactif a l'interface, la tension super cielle entre l'air et le
liquide.
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Un tensioactif soluble a un temps d'adsorption du méme ordre de grandeur que le
temps de désorption. A I'équilibre thermodynamique, on peut le trouver soit dans la phase
liquide, soit a l'interface. La vitesse de dilatation/compression d'une interface ou la création
d'une interface peut générer un gradient de tensioactif a l'interface (et donc une contrainte
interfaciale, c.f. I'e et Marangoni en Chapitre 1, Section 1.5) si le temps caractéristique de
sollicitation de l'interface est plus court que le temps caractéristique d'adsorption/désorption
des tensioactifs a I'interface. Ce mécanisme peut conférer aux tensioactifs solubles des propriétés
analogues a celles des tensioactifs insolubles.

Figure 1.5: Schéma de solubilité d'un tensioactif. On a représenté quatre concentrations
en tensioactifs pour le cas de tensioactifs insolubles (en rouge) et solubles (en vert). Les
concentrations augmentent du schémal. au 4.. A forte concentration, on observe I'apparition
d'une bi-couche de tensioactifs pour les tensioactifs insolubles, et I'apparition de micelles pour
les tensioactifs solubles49].

Qu'il soit soluble ou insoluble, le tensioactif présente une a nité particuliére pour les
interfaces. La présence de telles molécules a une interface, a ecte la valeur de la tension de
surface (d'ou le nom de tensioactif ). C'est cette modi cation des propriétés des interfaces
par les tensioactifs que nous allons présenter dans Bous Section suivante.
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Tensioactifs aux interfaces

L'ajout de tensioactifs en volume fait diminuer la tension super cielle, en e et les tensioactifs
ont une a nité avec les interfaces et vont s'adsorber et se désorber avec un temps caractéristigu
Lorsque la concentration en tensioactif dans la solution a atteint une concentration critique
(appelée concentration micellaire critique, ou CMC), au-dela de laquelle la tension de surface
sature, l'interface est complétement couverte de tensioactifs et la tension super cielle est
minimale.

L'ajout de tensioactifs au dela de la CMC améne a la formation de structures énergétiquement
favorables appelées micelles (dans le cas de tensioactifs solubles, Figure 1.6) ou d'une
bi-couche de tensioactifs a l'interface (dans le cas de tensioactifs insolubleg)d.

Figure 1.6: Dé nition de la concentration micellaire critique pour un tensioactif soluble. A
mesure que la concentration en tensioactif c augmente, la tension super cielle diminue (1.
et 2.), jusqu'a obtenir une tension super cielle minimale a la CMC et au-dela 3.).
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Dynamique d'adsorption et de désorption des tensioactifs solubles

Pour les tensioactifs solubles, leur a nité pour les interfaces est régie dynamiqguement par
leur cinétique d'adsorption et désorption (caractérisé par les temps d'adsorption et désorption
des tensioactifs). Sila surface n'est pas en mouvement et que I'on est a I'équilibre thermodynamique,
la concentration en tensioactif est constante, méme si les tensioactifs sont en perpétuel
mouvement (il y a des échanges en permanence entre la surface et la sous-surface). Cependant,
si la surface est en mouvement (avec un temps caractéristique de déplacement de l'interface
tinterface ) ON peut distinguer deux cas :

ttensioactit <<t interface . l€ tensioactif est dit soluble

ttensioactit >> U interface - 1€ tensioactif est dit peu soluble (comportement insoluble)

L'état soluble ou peu soluble du tensioactif ne dépend pas uniguement du tensioactif,
mais de la comparaison du temps caractéristique d'adsorption/désorption du tensioactifiensioactf
avec le temps caractéristiqgue de déplacement de l'interfacBnertace (C.f. Figure 1.7).

On dit d'un tensioactif qu'il est soluble , lorsqu'il va s'adsorber et se désorber de l'interface
avec un temps caractéristiqgue plus faible que le temps caractéristique de déplacement de
l'interface. La tension super cielle peut étre considérée comme uniforme et constante le long
de l'interface.

Le tensioactif est dit peu soluble, voireinsoluble , lorsque la cinétique d'adsorption/désorption
du tensioactif est plus lente que les temps de sollicitation de l'interface (compression, dilatation,
écoulement). On obtient alors un gradient de tension super cielle au niveau de l'interface, cela
géneére des contraintes interfaciales appelées également contraintes de Marangoni.

(a) Interface statique.

(c) Interface en écoulement - Tensioactif peu
(b) Interface en écoulement - Tensioactif soluble. soluble.

Figure 1.7: Dé nition de la solubilité d'un tensioactif. Les tensioactifs sont représentés en
vert.
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1.5 E et Marangoni

L'e et Marangoni est une contrainte interfaciale de tenseur —y5 résultant d'un gradient de
tension super cielle grad ( ) avec la tension super cielle. Soit la relation —yz = grad ( )
[85]. Cette contrainte qui tend a abaisser la tension super cielle du systéme (et donc son
énergie de surface) génére un écoulement de surface qui induit un écoulement volumiguer p
transfert de quantité de mouvement.

Plagons nous selon une directiorx, I'équation devient X ~ya X = %X

On avu que la tension super cielle variait avec des tensioactifs considérés comme faiblement
solubles, voire insolubles, mais la tension super cielle dépend également de la température.
Ainsi deux phénomeénes générent des contraintes a l'interface, I'e et solutocapillaire (tensioactifs
insolubles ou peu solubles) et I'e et thermocapillaire (avec un gradient de température au
niveau de l'interface). Soit (G T) avec Gla concentration de tensioactif a l'interface etT la
température de l'interface (c.f. Figure 1.8).

Figure 1.8: Origines de I'e et Marangoni.
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L'e et solutocapillaire provient d'un gradient de concentration des tensioactifs (insoluble
ou peu soluble) a linterface. G dépend de la concentration en solution de tensioactifs et
de la vitesse de déplacement de l'interfacéJiy;. La contrainte interfaciale (que I'on appelle
également contrainte de Gibbs-Marangoni) peut s'écrire :

-0 @
Ma @B @X
L'e et thermocapillaire  provient d'un gradient de température a l'interface. La contrainte
interfaciale peut s'écrire :

X

_ @ @T
Va X = @T @x

L'e et solutocapillaire dépend de la répartition en surface Gdes tensioactifs et ne peut étre
contrélé, contrairement a I'e et thermocapillaire qui lui peut étre contrdlé par un gradient de
température imposé. A cette élasticité de surface, des viscosités de surface peuvent intervenir
[67], mais elle seront négligées dans le manuscrib§)].

X

1.6 Systemes con nés

Lorsqu'une bulle ou une goutte est con née aux échelles de la dizaine ou centaine de
microns, le Im de lubri cation peut atteindre des épaisseurs si faibles (quelques dizaines de
nanometres), que les interactions moléculaires entrent en jelB]]. C'est ce que l'on appelle la
pression de disjonctionP g;s; [20].

Pression de disjonction

La théorie dite de DLVO (Derjaguin, Landau, Verwey et Overbeek) propose trois contributions
a la pression de disjonction 19, 94, 2] :
P elec, UN terme électrostatique ;
P vaw , un terme lié aux interactions de van der Waals;

P steric, Un terme stérique.

Pdisi = Pelect Pvaw + P steric

C'est cette pression de disjonction qui nous donne un critére limitant théoriquement les
épaisseurs de Ims ns (ici on prendra comme limite de con nement une épaisseur d'environ
70 nm [32)).
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2 Contexte historique du travail de these

Au début du 20éme siécle, la mesure de débit en mécanique des uides était réalisée en
mesurant la vitesse d'une bulle con née dans un tube capillaire. En 1935, Fairbrother & Stubbs
ont remarqué que la bulle se déplacait plus vite que la vitesse moyenne du liquide dans le tube
capillaire. A n d'améliorer la justesse des mesures de débit, Fairbrother & Stubbs s'intéressent
en premier a la vitesse d'une bulle con née dans un tube capillaire a section circulaire, lorsque
I'on appliqgue un gradient de pression dans le canal.

lls montrent de maniére théorique, dans leur papier de 1935P] que la bulle ne se comporte
pas comme un piston hermétique. Et que si le rayon du tube est assez petit pour négliger
la gravité (plus petit que la longueur capillaire), alors un Im de lubri cation relie le front
avant au front arriere de la bulle avec une épaisseuh; . Ce Im de lubri cation est dans
une zone ou la pression est uniforme, avec aucune contrainte tangentielle a l'interface (aussi
appelé condition stress-free) et par conséquent au repos.

En 1967, Goldsmith & Mason 7] ont montré expérimentalement la présence d'un Im
de lubri cation. Le volume balayé par la bulle lorsqu'elle se déplace a une vitess&ly doit
étre égal a la vitesse moyenne du liquide a l'avant et a l'arriére de la bulle, avec une mobilité
b’—f (avec Uyq la vitesse de la bulle etUs la vitesse moyenne du liquide de la phase externe)
exprimée par I'équation (2.12) dont les parametres sont dé nis enFigure 1.9:

Ug , hy

4 1422
Us R

Figure 1.9: Dé nition des paramétres du modéle. AvecU; la vitesse moyenne du uide de
la phase externe,Uy la vitesse moyenne de la bulleR le rayon du capillaire et hy ['épaisseur
du Im de lubri cation.

La mesure de Im de lubri cation h; permet donc de mesurer indirectement la mobilité
de la bulle H—f et d'obtenir une mesure juste de la vitesse moyenne du liquide dans le
tube capillaire. Pour des cellules de Hele-Shaw, des mesures interférentielles permettent de

déterminer cette épaisseuth; [91, 3].
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En 1961 Bretherton [L2] donne une relation permettant de relier théoriquement I'épaisseur
du Im de lubrication h; au nombre capillaire Ca (qui est un nombre sans dimension
représentant le rapport entre les forces visqueuses et la tension super cielle). On le dé nit
par la relation : Ca = L, pour plus de détails, se référer auChapitre 2, Section 1.1)
caractérisant le mouvement de la bulle. Il s'inspire de la méthode de résolution développée
par Landau, Levich et Derjaguin (ou ils relient I'épaisseur de Im déposéh; au nombre
capillaire Ca. Lorsque I'on tire une plaque initialement immergée dans de I'eau, hors de l'eau
avec une vitessel, c.f. Chapitre 2, Section 1.1). Cependant ses mesures expérimentales,
ne permettent pas de rendre compte de son modéle.

La théorie de Bretherton est dicile a valider expérimentalement car elle ne tient pas
compte de la présence de tensioactifs insolubles ou peu solubles. Que ce soit pour des quantités
trés faibles B3] (gradients de concentration en volume) ou pour des solutions concentréed
(les transferts de masse sont contrblés par les cinétiques d'adsorption/désorption), les Ims
de lubri cation sont plus épais en présence de tensioactifs que la prédiction de Bretherton.
Les tensioactifs peuvent modi er la rhéologie interfaciale et ainsi les conditions limites a
l'interface (c'est I'e et solutocapillaire) [ 77, 14]. Comme expliqué par Teletzkeet al. [90] ,
les e ets Marangoni résultant d'une concentration plus élevée aux extrémités de la goutte
peuvent engendrer des écoulements qui épaississent le Im de lubri cation63, 18, 70, 48].

Des variations de concentration de tensioactifs a l'interface et des vitesses interfaciales
générent des épaississements locaux du Im de lubri cation, expliquant les écarts entre la
théorie de Bretherton (ne prenant pas en compte l'e et des tensioactifs) et les mesures
expérimentales. Des gradients de concentrations de tensioactifs ont été observés a l'arriere
des bulles (au niveau du point de stagnation) générant un épaississement local du Im de
lubri cation et rendant l'interface localement incompressible [17, 65].

Les tensioactifs peuvent créer des gradients de tension super cielle a l'interface qui génére
une contrainte interfaciale. Cette contrainte interfaciale peut également étre obtenue sans
tensioactifs, en générant un gradient de température a l'interface (c'est I'e et thermocapillaire
[40]).

En 2000, Mazouchi & Homsy ont modélisé la dynamique de bulles con nées dans un tube
capillaire & section cylindrique par gradient thermique (sans gradient de pression). A ce jour
aucune mesure expérimentale ne rend compte de cette modélisation. En 2002, Lajeunesse
& Homsy ont réalisé des expériences de vitesse de bulle con née dans un tube capillaire
a section rectangulaire mise en mouvement par un gradient thermique4[7]. Cette approche
permet de modéliser plus délement le comportement de bulle dans des cavités poreuses (ave
une application industrielle liée a la récupération assistée du pétrole97, 99]).
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Nous supposons un systeme modeéle basé sur I'e et thermocapillaire pour analyser expérimentalement
I'e et d'une contrainte interfaciale contrélée (e et Marangoni, c.f. Chapitre 1, Section 1.5),
via la température, sur la dynamique de goutte. Notamment sur l'aspect local ou global d'une
contrainte sur la dynamique d'une goutte.

Il est important de souligner le fait que la théorie développée dans ce travail est un modéle
de bulle, cependant les expériences ont été réalisées avec des gouttes, qui dans ooslitions
expérimentales sont assimilées et ont le méme comportement que des bullesf( Chapitre
3,Section 1, Sous Section 1.3, Inuence de la viscosité de la phase dispersée ).
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3 Objectif de la these

Notre étude a été menée avec une approche de recherche fondamentale (dynamique de
gouttes con nées B8, 87, 45]) mais touche également des applications industrielles (récupération
assistée du pétrole dans les forages pétrolier§Z, 51)).

Quelle est la vitesse d'une bulle d'air con née dans un tube capillaire a section circulaire
lorsque l'on applique un gradient de pression dans le canal ?

Bretherton a répondu a cette question, de maniére théorique. Cependant expérimentalement,
les observations ne correspondent pas a la théorie (les vitesses de bulles observées sont plus
faibles que celles prédites par la théorie). Cela est di au fait qu'il est tres di cile d'obtenir
des bulles con nées dans un microcanal sans tensioactifs. Le modéle de Bretherton ne prend
pas en compte la présence de ces derniers, qui in ue sur la dynamique de déplacement de la
bulle. A n de comprendre I'in uence de ces contraintes interfaciales, Mazouchiet al. ont mis
au point une expérience mettant en mouvement une bulle con née dans un tube capillaire en
verre par contrainte thermocapillaire seulement (il n'y a pas de gradient de pression). Théorie
observée et validée expérimentalement (dans le cas de tubes capillaires a section rectangulaire)
par Lajeunesse.

Notre objectif est de comprendre I'e et des tensioactifs sur la dynamique de bulle con née
en présence de tensioactifs en le modélisant par un gradient de tension super cielle constant
et global. Pour ce faire, nous avons décidé de mettre en place un systéeme expérimental modéle
basé sur I'e et thermocapillaire, et non solutocapillaire. En e et, la contrainte interfaciale de
Marangoni peut étre générée par un gradient de concentration de tensioactifs a l'interface
ou par un gradient de température a l'interface (des techniques de chau age a prol de
température contrélé ont été développés). L'avantage de I'e et thermocapillaire, est que I'on
peut contrOler et réguler cette contrainte.
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Chapitre 1 - Etat de lart

La micro uidiqgue est un domaine de la mécanique des uides pour lequel, les
forces surfaciques prédominent sur les forces volumiques, contrairement a I'échelle
macroscopique ;

—

La présence de tensioactifs peut engendrer des contraintes interfaciales (e €
Marangoni) pour des tensioactifs insolubles ou peu solubles;

L'e et Marangoni peut étre solutocapillaire ou thermocapillaire ;

Les interactions moléculaires, que l'on modélise par la pression de disjonctio
peuvent intervenir et jouer un réle signi catif pour des bulles ou gouttes con nés
aux échelles micrométriques;;

=)

L'objectif est de fournir un systtme modéle permettant d'étudier I'in uence d'une
contrainte de Marangoni controlée (via un pro | de température), sur la dynamique
de gouttes dans un tube capillaire.




Chapitre

Partie théorique

e Chapitre est consacré a la modélisation d'une bulle d'air dans un liquide porteur
visqueux en mouvement dans un canal cylindrique. La mise en mouvement de cette
bulle peut se faire par une action volumique (gradient de pression), une action

surfacique (gradient de tension super cielle) ou la combinaison de ces deux actions. La mise
en mouvement d'une bulle dans un liquide visqueux par gradient de pression a été théorisé
par Bretherton en 1960 et par gradient de tension super cielle par Mazouchet al. en 2000.

Nous avons amené une nouvelle adimensionnalisation pour le cas de Mazoughi al.
permettant d'obtenir un pro | adimensionné unique rendant compte de tous les cas a di érents
nombres capillaires. De plus nous avons développé un modeéle dit de régime mixte combinant
les contraintes de mises en mouvement volumique (cas Bretherton) et surfacique (cas Mazouchi
et al.).
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1 Rappels théoriques - LLD, Bretherton, Mazouchi et al.

1.1 Approche Landau-Levich-Derjaguin (LLD)

Quelle est I'épaisseur de peintureh; déposée sur un mur lorsqu'on le peint avec un
pinceau? Quelle est I'épaisseur de liquide déposdg sur une lame de verre lorsqu'elle est
partiellement immergée et tirée hors d'un liquide a une vitesseJ ?

C'est a ces questions qu'ont répondu Landau & Levich (1942) et Derjaguin (1943)] 21],
liant I'épaisseur de Im déposé au nombre capillaireCa caractérisant I'expérience. Le nombre
capillaire est un nombre adimensionné qui compare les forces visqueuses des forces normales
de tension super cielle.

Ca= I:visqueuses _ UL
~ E.normale ] T L
tension super cielle
U
Ca= —

avec : [kg.m 1.s 1] la viscosité dynamique du uide, U [m.s 1] la vitesse caractéristique de
I'étude, L [m] la longueur caractéristique de I'étude et [kg.s 2] la tension super cielle entre
le liquide étudié et le milieu extérieur.

La relation obtenue est connue comme |'équation LLD (détaillé enAnnexe 7) :

hy =094 I, ca”?

q _—
avec :hy [m] I'épaisseur du Im déposé etlc [m] la longueur capillaire (oul. = E)'
On observe un écoulement local proche des parois qui est similaire que ce soit dans le cas
d'une plaque tirée hors d'un bain liquide, d'une bre tirée hors d'un bain liquide, d'une goutte
qui s'étale sur un substrat possédant une ne couche de liquide étalée d'épaisseur constante
ou d'une bulle se déplacant dans un tube capillaire 14].

C'est cette derniére con guration qui va nous intéresser plus particuliérement dans la
suite de ceChapitre . Et nous allons reprendre la méthode de résolution LLD pour étudier
ce systeme.
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1.1.1 Modélisation de I'expérience

On se place dans la con guration de Bretherton €.f. Figure 2.1). Une bulle con née dans
un capillaire en verre se déplace a une vitesddy (et non plus U qui était la vitesse de tirage
de la plague dans le cas LLD, ici nous avons une bulle) par un gradient de pression.

(a) Image d'une goutte d'huile uorée FC-72 dans (b) Schéma 2D axisymétrique d'une bulle d'air
de I'eau distillée avec 2 CMC de tensioactif SDS, dans de I'eau de longueurl, se déplacant a une
con née dans un capillaire en verre de 400 m de vitesseUy dans un capillaire en verre de diametre
diameétre interne. 2R ayant un Im de lubri cation h;j .

Figure 2.1: Modélisation de I'expérience.

Repéres d'étude

Le repére usuel est le repére du laboratoirec(f. Figure 2.23d), dans lequel la bulle est en
mouvement avec une vitess&) 4 = Ugx (avec Uy étant une valeur algébrique, et non absolue).
Cependant il peut étre utile de changer de repére et de passer dans un repére lié aballe
(c.f. Figure 2.2b) pour s'intéresser au pro | stationnaire de la bulle en régime permanent.

(a) Repére du laboratoire. (b) Repére de la bulle.

Figure 2.2: Changement de repére d'étude.
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Dé nition des termes utilisés

Dans le repére de la bulle, le systéme peut étre comparé a la modélisation LLD. On dé nit
trois zones ¢.f. Figure 2.33 qui sont la zone ou le Im de lubri cation entre la bulle et la
paroi a une épaisseur constante (de courbure nulle), la zone du ménisque dynamique (qui relie

le Im plat de courbure nulle au ménisque statique de courbure = Zhl ' %) et la zone

-~ . N . 2
du ménisque statique (ou la courbure de l'interface est constante et vaut = R’ avecR le
rayon interne du tube capillaire en verre).

Les informations que I'on a sur le pro | du Im de lubri cation sont pour les zones :
du Im d'épaisseur uniforme : hx) = 0 eth®x) = 0;

et du ménisque statique :h%x) = 2 .

L'objectif est d'obtenir le prol du Im de lubrication h(x) dans la zone du ménisque
dynamique (c.f. Figure 2.3). On raccorde I'épaisseur du Im de lubri cation de la zone du
ménisque statique, a la zone du Im d'épaisseur uniforme, d'oth(x ' 1 ) = hy . Il faut
également raccorder la courbure de la zone du ménisque dynamique a la courbure de la zone
du ménisque statique, d'ou%(x 1T )= %Ej 1 = %.

(a) Dé nition des zones du raisonnement LLD. (b) Dé nition des parameétres d'étude.

Figure 2.3: Schéma 2D d'un ménisque liquide sur un solide se déplacant a une viteddg
selonx (dans le repére de la bulle). CetteFigure est un schéma, le champs des vitesses a
été tracé de maniére & montrer que nous ne le connaissons pas (ce sera soit un cisaillement,
soit un pro | bouchon).
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1.1.2 Hydrodynamique d'écoulements biphasiques

Dans cette partie, nous allons détailler les équations de la mécanique des uides qui
permettent de modéliser le comportement de notre goutte con née. Elle se décompose en une
partie modélisant les comportements volumiques et une seconde les conditions aux limites
surfaciques. Les équations seront exprimées dans la phase liquide, au besoin nous dé nirons
un indice précisant s'il s'agit d'une valeur dans la phase liquide ou la phase gazeuse.

Comportement volumique - conservation de la quantité de mouvement

Nous appliquons la relation fondamentale de la dynamique a un volume de liquide en
écrivant I'égalité entre la variation temporelle de sa quantité de mouvement et I'ensemble des
forces (de volume et de surface) exercée sur notre volume de liquide.

%t+ (u r)u= f+dv()
avec . la masse volumique,u le champ de vitessef la force en volume par unité de masse
appliquée a l'unité de masse du uide,™ le tenseur des contraintes dans le uide considéré.

Comportement surfacique - conditions aux limites

La détermination compléte du mouvement d'un uide (champ de vitesseu) nécessite,
d'une part l'intégration de I'équation du mouvement des particules de uide, d'autre part
la donnée des conditions aux limites, c'est-a-dire la valeur des champs de vitesse et de
contraintes a la frontiere du domaine qui limite le uide [15, 67, 11, 36]. C'est le domaine de
la rhéologie interfaciale, elle dépend des propriétés physico-chimiques des solutions mais aussi
des conditions de déformation et/ou d'écoulement des interfaces.

Contrainte normale : n = n= +nrs
Contrainte tangentielle: t — n=t rg +t rg s

avec :n la normale a l'interface (orientée de la phase liquide vers la phase gazeuse€),le
tenseur des contraintes, la courbure de l'interface,r s I'opérateur gradient de surface et—
le tenseur des contraintes interfaciales et une tangente a l'interface.

Ona:~s= Tvisgt east OU visqg €t “gast SONt les lois constitutives reliant les réponses
visqueuse et élastique respectivement au taux de déformation et a la déformation de l'interface.
avec ::visq — gilatationnelle gisaillement trﬁs Ts + 2 gisaillement 651 provenant de la forme
du tenseur de Boussinesq-Scrivenlp, 73] pour des uides newtoniens, ol apparaissent la
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viscosité de surface dilatationnelle dlatatonnelle |5 yiscosité de surface de cisaillementgisailement
(supposées constantes) et le tenseurhdes taux de déformation en sqrfd%@, relié a la vitesse
interfaciale ug par la relation ﬁs % (rs us) I:S + I:S (rs us)T , oul I:s est l'opérateur
de projection sur l'interface.

=gast = Ggilatationnelle Ggisaillement tl’fs |:s + 2G<s:isaillement E& provenant de l'analogue en
deux dimensions de la loi de Hooked[)], ou apparaissent I'élasticité dilatationnelle GJlatationnelle
l'élasticité de cisaillement GSisallement et |e tenseur des déformations en surfacEs, relié au
ct}@mp de déformation (ou desi gradients de vitesse) interfaciales par la relation fs

% (rs s) I75"'|:s (rs S)T
1.1.3 Hypothéses

Les équations de Navier-Stokes font partie des problémes du prix du millénaire de l'institut
de mathématiques Clay. Pour les résoudre, il faut donc établir des hypothéses qui permettent
de simpli er I'étude a n de trouver une solution.

H1 - Viscosités de surface négligées

Le tensioactif utilisé lors des expériences est du SDS (Dodécyle Sulfate de Sodium). Des
expériences précédentes ont montré que sous nos conditions expérimentales, les viscosités de
surface de ce tensioactif peuvent étre négligée8T, 79].

~ visq 0

H2 - Elasticités de surface négligées

De plus pour nos conditions expérimentales, aucune élasticité de surface n'a été observée
[24, 56)].

" élast 0

Finalement, on a—5 0. Le SDS n'a pas de contribution a la rhéologie interfaciale de
notre bulle. L'équation de conditions aux limites pour la contrainte normale devient alors :

H3 - Milieu continu

On considére que les uides étudiés sont homogenes et isotropes.

H4 - Ecoulement axi-symétrique

On simpli e le probléme en considérant un probléme 2D-axisymétrique.
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H5 - Faibles nombres capillaires

La prédiction théorique de la forme d'un Im n est e ectuée dans la limite de faibles
nombres capillaires Ca = ). Le nombre capillaire est un nombre adimensionné , étant
le rapport entre les forces visqueuses et la composante normale des forces liées a la tension
super cielle. Dans nos conditions expérimentales, on travaille ave€a = [10 2;10 ®], ce qui
permet de négliger les forces visqueuses devant la composante normale des forces liées a la
tension super cielle.

H6 - Fluide incompressible

L'interface peut étre compressible, mais le volume du liquide étudié, est lui, considéré
comme incompressible, d'ou : divu = 0

H7 - Hypothése de lubri cation

L'hypothése de lubri cation (on considére des variations faibles de I'épaisseur selon la
direction de I'écoulement x) [7] permet de simpli er I'expression de la vitesse dans le Im
mince de lubri cation. En e et, elle est dirigée parallélement au plan en mouvement et varie
perpendiculairement a ce plan.L, << L , avecL et Ly les dimensions caractéristiques dans
les directionsz et x

b= WD u(h0g)

uz(x,z) x.2) 0 (x.2)

H8 - Décomposition du tenseur des contraintes

On peut extraire du tenseur des contraintes la partie qui correspond aux contraintes de
pressions, qui sont les seules présentes en I'absence de gradient de vitesse. Cette composante
est purement diagonale (contraintes exclusivement normales) et isotrope (les coe cients
diagonaux ont la méme valeur) ; on décompose le tenseur sous la forme :

Le signe négatif apparaissant devant la pression du uidep [kg.m 1.s 2] traduit le fait
que le uide au repos est généralement en compression : la contrainte est donc de sens opposé
au vecteur n normal a la surface, qui pointe vers l'extérieur. Oest le tenseur des contraintes
de viscosité (qui contient a la fois les contraintes tangentielles, et les contraintes normales qui
peuvent intervenir au cours du mouvement d'un uide compressible ou élastique). Ce tenseur
est symétrique. L'équation de conditions aux limites pour la contrainte normale devient alors :

Pgaz Piiquide + N On=

avec :Pgaz €t Piquide €S pressions dans les phases gazeuse et liquide.
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H9 - Fluide newtonien

Pour le cas d'un uide newtonien, on peut montrer que :

0=2D
_ h L
avec:D= (r u+(r u)

L'équation de conservation de la quantité de mouvement devient alors I'équation de
Navier-Stokes :
@
—+ (ur)u= fr pt+t Du
ar U1) p
De plus n On=o0, I'équation de conditions aux limites pour la contrainte normale
devient alors I'équation de Laplace :

Pgaz(X,Z = h(X))  Piquide (X, 2 = h(x)) =

H10 - Régime laminaire

On se place a faibles vitesses [0 - 500m.s 1] et nous sommes & I'échelle micrométrique
[10 nm - 100 m] (le Im de lubri cation est de I'ordre de 10 nm et la longueur de la bulle de
l'ordre de 100 m). Le nombre de Reynolds (qui représente le rapport des forces d'inertie et
des forces visqueuses) est alors petit devant 1 pour des viscosités typiques allant de I'air £0
[Pa.s] & I'huile 1 [Pa.s] et des masses volumiques allant de l'air 1,225 [kg.rf] & I'huile 2.10°
[kg.m 3].

Le nombre de Reynolds maximal associé vautRe = Jdt
soit AN.Remax = 1 10 4.

Le régime peut étre considéré comme laminaire, les e ets non linéaires sont négligeables
devant les e ets visqueux :
(u r)u<< Du

L'équation de conservation de la quantité de mouvement devient alors :

@
ot f r p+ Du
H11 - Régime permanent

On s'intéresse ici au prol du ménisque dynamique en régime permanent. Il faut donc
passer du repére laboratoire au repére associé a la bulle.
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@_
@t
L'équation de conservation de la quantité de mouvement devient I'équation de Stokes :

0

fr pt Du=0

La projection sur les axesx et z donne les relations suivantes :

8
< . @ @ux(z) _
zl: ¢ %g: 0

H12 - Pression dans la bulle

L'équation de Laplace obtenue précédemment est pouz = h(x) :

pgaz(xv z = h(x)) Pliquide (x,z = h(x)) =0
La pression dans la bulle est considérée constante.

@gez(x.2) _
@x
Finalement on obtient une simpli cation de la contrainte normale en z = h(x) :

@Ruice (X,N(x)) _ @ @
@x @x @x

H13 - Hydrostatique

La résolution de I'équation de conservation de la quantité de mouvement projetée sur I'axe
z permet d'obtenir la relation en tout point z, Piquide (X,Z) = Piquide (X, h(x))+ g (h(x) 2z)
on obtient alors la contrainte normale :

@ Ryuide (X, 2) - @ @ g @Iix)

@x @x @x @x

H14 - Faible nombre de Bond

En comparant le gradient de pression hyqdrgstatiquerhydro gR et capillaire Dp "
sachant que la longueur capillaire vautl; = 5 etque R>>| ; alors :

Dphydro gR 2
Dp

2
Bo 9R
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Pour notre systéme d'étude, les paramétres typiques sont : = 10° [kg/m?3], g = 9.81
[m/s?], R=200 10 ®[m], =20 10 3[N/m].

A.N. : Bo= 0.020

Soit: Bo<< 1

@ @
(x,2) @x  @x

@ Ryuide
@x

d'ou

H15 - Courbure simpli ée dans le ménisque dynamique

La courbure d'une interface s'écrit formellement :

_ @h/ @%
= (1+(@V1@>)2)3/2
Dans la zone du ménisque dynamique, I'épaisseur varie lentement aveG ce qui permet
de négliger la dérivée premiere de I'épaisseur(x) du Im devant 1 et obtenir une expression
de la courbure simpli ée %. La contrainte normale s'exprime alors :

@Ruice (X) _  @h(x) @ @h(x)
@x @3 @x @%

H16 - Longueur caractéristique de gradient de tension super cielle négligeable
devant la longueur du ménisque dynamique

Comparons les ordres de grandeurs de%:é) et %x%}) :
@ @h(x)
exex. 1@ [
@h(x) @x
@R

avec :R le rayon du tube capillaire en verre dans lequel la bulle est con née.

Les variations peuvent étre locales. Dans notre cas, on considére une variation globale
uniforme et constante de la tension super cielle le long de l'interface. Pour notre systéme
d'étude, les paramétres typiques seront§.f. Chapitre 3): =20 10 3 N/m, %X: 1 Pa,

R = 200 % m.

1@

AN. : R' 0.01

ce qui permet d'a rmer que : 1%)( R<< 1
@ Ryuide (X) , @h(x)
@x @3
Cette condition est valable lorsque I'on est dans le référentiel de la bulle.

d'ou (2.1)
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H17 - Dissipation visqueuse dans le Im de lubri cation

L'égalité des contraintes tangentielles a l'interface vaut :

@ugaz @Hllqmde @

(h(X))  liquide (h(x)) = @x

A linterface entre l'air et Ieau, la contrainte tangentlelle est égale a la contrainte de
Marangoni ( marangoni = %)) qui induit une vitesse interfacial ujy. La viscosité dynamique
de l'air étant trés faible devant celle ﬁle l'eau, et Iepalsgleur du Im de Iub{l cation étant trés
faible devant I'épaisseur de gaz, on a gazw liquide @"“‘qéi'dj(z) soit la contrainte

tangentielle simpli ée :

@klliquide (x) . 1 @
@z h(x) liquide @X

2.2)

H18 - Non glissement a la paroi solide

Nous nous placons dans le cas ou les contraintes de viscosité entre un uide et un solide
interdisent le glissement du uide par rapport a la surface solide. Les composantes tangentielles
des vitesses du uide et du solide doivent donc étre égales, ce qui conduit a la relation (lorsque
I'on se place dans le repére de la bulle) :

Ux liquide (0) = Ug (2.3)

1.1.4 Expression de I'épaisseur du Im de lubri cation

L'égalité des courbures entre le ménisque dynamique et et le ménisque statique donne

la relation :
statique =  dynamique
1 _ @h
" R @% 1

On cherche désormais a déterminer I'expression de la courbure du ménisque dynamique
au raccordement avec le ménisque statique (quang! 1 ).

L'équation de Laplace @.1) permet d'exprimer un lien formel entre le champ de pression
dans le Im de lubri cation et le pro | de la bulle :

@h(X) _ @mquide (X)

@3 @x

L'équation de Stokes lie le champ de pression au champ de vitesse dans le Im de lubri cation :

@ Ryuide (X, 2) _ @uy(z)
@x B @2
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L'équation de Marangoni lie la condition limite de la vitesse dans le Im de lubri cation a la
tension-super cielle a l'interface air/liquide :

@Wiiquige (X) _ 1 @
@z h(x) liquide @X

On passe par la vitesse dans le Im de lubri cation avec la condition limite imposée par
la tension-super cielle a l'interface pour remonter au pro | de la bulle.

1.1.5 Prol du ménisque dynamique
Vitesse du liquide dans le Im de lubri cation

En prenant en compte les di érentes hypothéses, la conservation de la quantité de mouvement
dans le Im de lubri cation, les conditions aux limites pour la contrainte normale et tangentielle,
on peut récapituler I'ensemble des hypothéses par le systéme :

8
@ux(z) @mw'de (x,2) équation de Stokes
@m]ulde — @2( X) équation de Laplace
@k'hqu'de (h(x)) = 1 @ égalité des contraintes tangentielles - CkL
liquide @X
Uxiguide (0) = U condition limite en vitesse - CL,

Les équations de Stokes et de Laplace combinées donnent :

@ux(z) _ @h(x)

@2 T @%

Le déroulé du calcul [L2] est détaillé enAnnexe 8, on obtient :

@C:D(QX) h(x)z é +1gxz+ Uq (2.4)

ux(z) = — >

Une fois la vitesse obtenue, on peut l'intégrer sur la hauteur du Im de lubri cation an
d'avoir I'expression du débit a deux dimensions de la phase externe.
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Débit dans le Im de lubri cation

R
¢® u(2)@2

Q2p(x)

! #
R 22 1@
- 0h(x) 7%}) h(x)z 5t 7@)(2+ Uy @z

|
2 ’ 2
y4 23 1@ z
-+ =" 4+
h(x) 5 6 @x2 Uqyz .

O ehe
. _an

__Gh(x)hx)®, 1@ hx)*
- @% 3 @x 2
On égalise ensuite le débit calculé pour la zone de ménisque dynamique a celui de la zone
du Im d'épaisseur uniforme.

+ Ugh(x)

1.1.6 Egalisation des débits dans le ménisque dynamique et le Im d'épaisseur
uniforme

Q2p(x) = Q2p(1)

3 2 2
: @Cg(;) h(;) + 1gxh()2() + Ugh(x) = lgxhlz+ Ughs

Cette équation di érentielle permet de déterminer le prol de la bulle et de trouver la
relation entre I'épaisseur du Im de lubri cation et le nombre capillaire :

@neg . 18Uy, h(x))+;@ hy 2 h(x)? (2.5)

@R h(x)° @x
ou l'on voit clairement deux contributions a I'écoulement : le premier terme (en Uy)
provient de la mise en mouvement de la bulle par I'application d'une contrainte en volume
(pression ou débit) et d'une contrainte surfacique (en%x).

Adimensionnalisation

En adimensionnant, on peut obtenir un pro | unique du Im de lubrication et ainsi
généraliser notre étude a un pro | adimensionné. Les détails de I'adimensionnalisation sont
donnés enAnnexe 6. Les parametres de |'adimensionnalisation sont les suivantsu = Uy
u,h=nh h,Xx =X X,z=h z . Pour l'expression de |'épaisseur du Im de
lubri cation :
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hy 2 @h
Xe  @Xx?

La courbure adimensionnée est obtenue par résolution numérique de I'équation de lubri cation.
Pour la vitesse dans le Im de lubri cation :

hy =R (2.6)

1

h3 @h z? _h @
Uguy, = —~—— hz =—— + —=7 + Uy
X x 3 @x3 2 @x
!
hy 3@h z?2 hy @
= — — — — + 7z +
, Uy Us x. @X hz > d@XZ 1 2.7)

Pour I'équation di érentielle du pro | du Im de lubri cation :

Ze 3(1+ h) (2.8)
1

On retrouve ici I'équation 8 de Mazouchi et al. [53].

1.2 Bretherton

Nous présentons ici les résultats obtenus par Bretherton1]2]. Dans ce cas, la bulle est
mise en mouvement en mettant la phase continue en écoulement. La tension super cielle est
constante d'ott € = 0.

@x
@h_lh3udﬁ3 @h_lh?)(:axc3
@x® n?3 hy " @x®  h? hy
La longueur caractéristique X est alors donnée par :
|
3
XCBreth XEreth 1
=1 = 2.9
Ca T ' Thy  (3Ca)V3 (2:9)
, o : h 1 h
L'équation di érentielle devient : gx?’ = I 2
La vitesse dans le Im de lubri cation ( 2.4) devient : u, = 3%; hz %4 +1
La résolution numérique permet d'obtenir :
h
gxz = 0.643 (2.10)
1

Finalement I'équation (2.6) permet d'obtenir la relation :

h?retherton = 0.64R (BCa)Zl 3 (2.11)
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Figure 2.4: Pro | de vitesse adimensionné dans le Im de lubri cation pour le cas Bretherton
dans le repéere du laboratoire. D'aprés I'hypothése de lubri cation, I'écoulement s'e ectue
seulement sur la directionx .

Cette représentation adimensionnée, a l'intérét d'englober les expériences pour tous les
nombres capillaires (avec I'hypothése qu&€a << 1). Ainsi on a accés au pro | réel de la bulle
(aprés redimensionnement du pro | adimensionné de laFigure 2.4), au champ de vitesse
dans le Im de lubri cation. La relation entre la vitesse moyenne de la bulle Uy et la vitesse
moyenne du liquide U; en fonction du nombre capillaire Ca est obtenue en e ectuant une
conservation du volume.

Conservation du volume

Qliquide = Qair
4 Z

) Uliquide dS = Uajr dS
Stilm Shulle

, (R h1)?Us= R

hy 2
, Ug=U 1 —
d f R
Uqg | hy
~d + 22 >> .
Y 1 2R (carR hi) (2.12)
Ug

, —°' 1+ 1.3(3Cca)??
Ut
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C Y407 ca?®
Ut

Cette relation permet de remonter a la vitesse moyenne du uide de la phase externe,
connaissant la vitesse de la bulle et le nombre capillaire du systeme étudié. On remarque que
la bulle se déplace plus rapidement que le liquide (en vitesse moyenne).

1.3 Mazouchi et al.

Nous présentons ici les résultats obtenus par Mazouctdt al. [53]. Dans ce cas, la bulle est
mise en mouvement par l'application d'une contrainte a l'interface (contrainte thermocapillaire).
La tension super cielle évolue linéairement avec la positionx telle que = %)g( + 0.

lIs font I'nypothése que la variation de tension super cielle entre I'avant et l'arriere de la
bulle est négligeable devant la tension super cielle a température ambiante. Ce qui revient a
écrire %)3( <<, Soit 0. L'équation (2.8) devient alors :

" #
@h _1 h 3Uq xc 3, 3%m x. @
@x® h3 o hi ¥ 20 hy (3+h)

Mazouchi et al. résolvent le méme probléme, avec une adimensionnalisation di érente,
mais uniquement pourUs . > 0. Nous avons étendu l'étude aux catly S < 0.

La longueur caractéristique X choisie vaut :

3%>hl ﬁ : =1 L = S%J"l
20 h1 " X 20

L'équation di érentielle devient :

@h 1 h 2U
@3 h3 @ T(1+h)
ot

On fait I'nypothése que 2U 4 << %@1 , car le uide externe est laissé au repos (il n'y a
pas de mise en mouvement par contrainte volumique). On peut réécrire cette inéquation en
vitesse, ou I'on compare la vitesse de la bulle avec la vitesse moyendg (c.f. équation (2.13))
générée par un écoulement de Couette dans le Im de lubri cation par le gradient thermique :

@
Ug<<Upmp = @2>hl_ Ceci est une hypothése forte, mais nécessaire pour pouvoir résoudre

I'équation di érentielle. En e et par conservation du volume, on a Uy, et Uy du méme ordre
de grandeur.

Finalement les hypothéses se résument a :

2Vd @0 0

hi @x X 3R
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Pour notre systéme d'étude, les paramétres typiques sont: = 10 °[Pa.s],Us= 10 10 ©
[m.s 1], hy =200 10 ° [m], %Xz 1[Pa], o=20 10 3[N.m !, R=200 10 ©[m].

2Uqg _ @_, o

AN. : 0.1, —=1; -—=33
hy @x 3R
L'équation di érentielle se simpli e alors en :
@h 1 h?
@x3 h3
La vitesse dans le Im de lubri cation ( 2.4) devient :
" ! #
@ 2
o 3@h
ux=@Jql f—@3hz Zo+z +1
Ug 2@x 2
La résolution numérique permet d'obtenir : %z L - 1.817

Finalement, I'équation (2.6) permet d'obtenir la relation :

Pos
3@
h; = 1.81R Sal

20
Cette expression dépend du gradient de tension super cielleg—X An de donner une
représentation similaire a la relation de Bretherton (2.11) h; = 0.643R(3Ca)? 3, on cherchera
a exprimer %X en fonction du nombre capillaire Ca. Cette relation est la relation donnée par
Mazouchi et al. [53] (ce que nous détaillons ci-dessous).

1.3.1 Relation de Mazouchi

On se place dans le référentiel du laboratoire, on a alors une vitesse moyenne de la bulle
Uqy et une vitesse moyenne dans le Im de lubri cation Uy, (c.f. Figure 2.5).

Détermination de  Up,

Un gradient de tension super cielle conduit & une contrainte interfaciale (e et Marangoni)
Ma Qui génére un écoulement a l'interface dont la vitesse interfaciale est donnée par I'égalité
des contraintes tangentielles :
@y 1@
=)= ==
@z @x
Cette vitesse interfaciale induit un cisaillement dans le Im de lubri cation uy(z) = l%Xz.
En l'intégrant sur I'épaisseur du Im de lubri cation ( c.f. Figure 2.6), on obtient la vitesse
moyenne Uy, .
1 %m
Un = — 0 Uliquide (z)dz
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Figure 2.5: Représentation schématique du ux volumique (volume déplacé) dans le
référentiel du laboratoire. Avec représenté en rouge le champ de vitesse et en vert la vitesse
moyenne de la phase continudJ,, et de la bulle Uy.

Figure 2.6: Schéma ddJ,, dans le Im de lubri cation.

1M 1@
Ut e ek ®
@
U = % (2.13)

Conservation du volume

On e ectue la conservation du ux (volume déplacé) dans le Im n avec le débit d'air
dans la bulle. On la réalise dans la zone d'épaisseur du Im uniforme.

Qair = Qiiquide
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4 Z
' Uajr dS = Uiiquide dS
Soulle Stilm
., R2Uy=Un 2Rh; car:R>>h 4
1@ h
,  R2Uj= ==— 2Rh
@x 2 1
Ud = @i
' @xR
@ Ug4R
, — = (2.14)
@x h%
avec l'expression du nombre capillaireCa = U—Od on peut exprimer le nombre capillaire en
fonction des paramétres de I'étude, soit :
@ 12
Ca= ot
R o
o o 30, 23
On peut alors réécrire I'épaisseur du Im de lubri cation h; = 1.817R &= en .
hitazouchi = 1 ogR  (3Ca)?® (2.15)
h i
. . . , 2
Et la vitesse adimensionnée u, = - %g)‘:s hz % +z +1
" 5! #
1 3@h z
u, = = h z +z +1
X 1.083Ca)?5 2@x3 2

Nous avons apporté ici une nouvelle adimensionnalisation, permettant d'obtenir un pro |
adimensionné unique qui rend compte de I'ensemble des cas a di érents nombres capillaires
(dans la limite de Ca << 1). On a donc acces au pro | réel de la bulle (aprés redimensionnement
du pro | adimensionné de la Figure 2.7), au champ de vitesse dans le Im de lubri cation
et au rapport entre la vitesse moyenne de la bulldJq4 et la vitesse moyenne du liquide dans
le Im de lubrication Uy (que nous appellerons la mobilité de Mazouchi) en fonction de
I'épaisseur du Im de lubri cation h; (avec la conservation en volume).

Us, 2m
Um R
Soit nalement avec la relation (2.15 h; = 1.08R (3Ca)2’5, on peut exprimer cette
mobilité en fonction du nombre capillaire :

Ug

Un

Connaissant la vitesse de la bulleUy et le nombre capillaire Ca du systéme étudié, on
peut remonter a la vitesse moyenne du uide dans le Im de lubri cation Uy,.

' 4.5Ca”®
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Figure 2.7: Pro | de vitesse adimensionné dans le Im de lubri cation pour le cas Mazouchi
dans le repére du laboratoire. Le paramétrd- .5 étant un paramétre de la résolution du pro |
arriéere de la bulle dont le détail de résolution est donné emAnnexe 9.

2 Régime mixte

Dans les Sections précédentes, on a vu les cas de mise en mouvement d'une bulle
par contrainte volumique (contrainte de pression) ou par contrainte surfacique (contrainte
thermocapillaire). Dans cette Section , on va s'intéresser a combiner ces deux mises en
mouvement pour obtenir un modéle permettant d'étudier I'in uence des contraintes interfaciales
(qui peuvent étre d'origine solutocapillaire ou thermocapillaire en négligeant I'élasticité et la
viscosité de surface de l'interface) sur la dynamique de bulles con nées dans un systéeme
micrométrique. Cette étude se base sur I'étude de Mazouchét al. [53] (qui étudie les cas

Us & > 0), que nous avons étendu aux cably < < 0.

On étudie la relation entre la vitesse moyenne du uide externeU; et la vitesse moyenne
de la goutte Uy en fonction de l'importance des contraintes surfaciques par rapport aux
contraintes volumiques, ce rapport est évalué par le nombre de Marangoni en vitesse dé ni
comme le rapport entre la vitesse moyenne induite par les contraintes tangentielles de tension

@JM

super cielle Uy, = @2— et la vitesse de la bulleUy, on obtient alors :

Ma = Ui (c'est l'inverse de la mobilité de MazouchiLlJJ—d)
d m
@
Ma = @'
2U 4

avec :%x le gradient de tension super cielle a l'interface de la bulle,h; I'épaisseur du Im
de lubri cation, la viscosité dynamique de la phase externe dily la vitesse de la bulle.
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Si le nombre de Marangoni est élevé (soitMa = LL’J—"; >> 1), la vitesse moyenne dans
le Im de lubri cation est prépondérante devant la vitesse moyenne de la bulle. C'est le cas
limite de Mazouchi et al., ou l'on voit qu'une vitesse importante Uy, génére une faible vitesse
Ug. On peut expliquer ce résultat par I'absence de gouttiere de recirculation de uide dans
le canal (c.f. Figure 2.8, ou l'on compare la coupe d'un tube capillaire a section circulaire a
celle d'une section rectangulaire) qui augmente la résistance hydraulique de la phase externe
[6], limitant la vitesse de la bulle Uy.

Figure 2.8: Vue en coupe d'un tube capillaire a section circulaire a gauche (avdt, <<D )
et a section rectané;ulaire a droite (aveth; <<| ;<<h<w ). Avec h; I'épaisseur du Im de
lubri cation, |; = T la longueur capillaire dé nissant la courbure de l'interface au niveau

des angles droits de la sectionD le diameétre du tube capillaire de gauchew la largeur et h
la hauteur du tube capillaire de droite.

Si le nombre de Marangoni est faible (soitMa = %—rg << 1), la vitesse moyenne dans le
Im de lubri cation est négligeable devant la vitesse moyenne de la bulle. C'est le cas limite
Bretherton.

Ma = %—fg = 0, la vitesse moyenne dans le Im de lubri cation est nulle. Il n'y a pas de

contrainte interfaciale, c'est le cas Bretherton;

Ma = %—rg < 0, la vitesse moyenne dans le Im de lubri cation et la vitesse de la bulle

sont de signes opposés. La contrainte interfaciale est de signe opposé a la contrainte
visqueuse;

Ma = %—“; > 0, la vitesse moyenne dans le Im de lubri cation et la vitesse de la bulle
sont de mémes signes. La contrainte interfaciale est de méme signe que la contrainte

visqueuse.
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Pour obtenir la relation entre Us et Uy, on e ectue une conservation du volume.

(@) Ma = 0 (cas Bretherton)

(b) Ma> 0 (c) Ma< 0

. , , . @y . .
Figure 2.9: Schéma représentant les champs de vitesses - alda = fgxu—ld et représenté en
rouge le champ de vitesse réelle et en vert la vitesse moyenne de la phase contitujg et de
la bulle Ug.

2.1 Conservation du volume

Figure 2.10: Diérentes zones de conservation du débit. La zone 1, étant loin de la bulle
(de vitesse moyenndJ; ), la zone 2 dans le Im de lubri cation au niveau du Im d'épaisseur
uniforme (de vitesse moyenneUy,) et la zone 3 dans la bulle au niveau du Im d'épaisseur
uniforme (de vitesse moyenndJy).
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2R etQz= (R hi)*Uy,

2. Régime mixte
D'aprés laFigure 2.10,ondénit Q1 = R 2Uf, Q2 = Up

soit la conservation du débit suivante :
(R hy)?Ug+ 2Rh 1 Up

R 2U =

@
1 Gy .
avecUp = —@X |3 vitesse moyenne dans le Im plat.

h 2 2RhiU
Ug= U 1 -+ Lo
R (R h1)
On choisit de représenterb’—;j et non g—n‘: qui est utilisée pour les cas d'étude s'apparentant

a l'analyse de Bretherton.
2 R@
Ug=Us 1 hi ax R 1
hy
hy 2 @ﬁl hy
U U 1 — @X= 2Uy — R >>h
d f R 2U 4 d car 1
@
Um _ @ (2.16)

U 1+ 20

= R avecMa = —*%

U 1+ Ma 2% U 2Ug
Nous avonstj—fd = f 51 Ma , il faut donc que I'on trouve une expression deft- comme

pour le Chapitre 2.
hy
R

2.2 Deétermination de
On a I'équation (2.6) qui est indépendante des conditions limites :

hp _ hy ?@h
= ox |

Xe

R
pour obtenir %*(‘ﬂ 1 , il faut résoudre I'équation (2.8) qui prend en compte les deux contributions
au déplacement de la bulle (surfacique et volumique) :
&, " 3 @ 3 #
h o1 h 3Ua X °, 3gh X ",
@x h hy 2 h1
Résolution numérique de %‘z
1
On prend la méme adimensionnalisation que pour celle du cas Bretherton
3 13
Xc . Xc
=1 soit — =
hi 3Uyg

3U g4 Xc
hy
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#
Gh _1 h , Agh)’ (1+h)

2.8) devient alors : —— =
(2.8) devient alors ax h3 > 30,
" #
(€}
, @;lfg:% 1+£@£(1+h)
@x h 2U 4

@)hl

Les hypothéses simpli catrices vont dépendre du paramétre%u—.
d

Dans la suite des calculs on prendra une tension super cielle qui évolue linéairement selon

la direction x, soit: = GFx+ o, avec un %X constant le long de la bulle, ce qui sera le cas
de nos expériences.

@h _ 1 h

@c - p3 L+ Ma(+h)) (2.17)

jMaj << 1 - cas limite Bretherton
L'équation (2.17) peut étre simpli ée en :

@ _ 1 h
@x3 n3

@h

On retombe sur la résolution numérique de Bretherton @.9) qui donne : @ = 0.643
1

(a) Contraintes motrices de signe opposé (b) Contraintes motrices de méme signe
Figure 2.11: Résolution numérique de la courbure adimensionnée, e ectuée solatlab

Et on retrouve bien la relation (2.11) : - = 0.6433Ca)? 3
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jMaj >> 1 - cas limite thermocapillaire

L'équation (2.17) peut étre simpli ée en :

h 1 h?
@73 = Ma 3
@x h
La résolution numérique a été e ectuée
pour diérents Ma, on obtient alors (c.f.

Figure 2.12:
@h 2/3
— = 1.76 Ma
@x* |
La courbure adimensionnee augmente Figure 2.12: Résolution numérique.

donc avec le nombre de Marangoni.

(a) Contraintes motrices de signe opposé. (b) Contraintes motrices de méme signe.

Figure 2.13: Résolution numérique de la courbure adimensionnée, e ectuée soliatlab

. . h
Ce qui donne la relation :Fl = 1.76Ma? 3(3ca)? 3

@ h @ 2/ 3
Or, Ma = 5, dou: - = 1.76 g% (3Ca)¥?

hY 3 @ "3
R = L6 Lzuxd (3ca)??
'
hy g
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" . -~ . Ug4R R I
La condition de conservation du débit de Mazouchi 2.14) gx= hzd peut étre utilisée
& - R 1
I'hypothé UMa>> 1.D X =
dans I'hnypothése ouMa onc2U .
h]_ R 2 2
, —= =545 — (3C
R? g (3C3)
, — = 1.36(3Ca)
R

hy _ 2/5
R - 1.06(3Ca)

Cette relation est vraie uniquement pour les nombres de Marangoni élevéda >> 1).

On retrouve presque le méme coe cient (1.06 au lieu de 1.08, cela doit étre d aux erreurs
de la résolution numérique) et la méme dépendance eBa? ° que la relation (2.15).

Cas général

La résolution numérique de I'équation @.17) g%;‘g = L5 [1+ Ma(1+ h )] donne :

(a) Contraintes motrices de signe opposé. (b) Contraintes motrices de méme signe.

Figure 2.14: Résolution numérique de la courbure adimensionnée, e ectuée solatlab
La courbe de laFigure 2.14 (b) est celle trouvée par Mazouchiet al.dans la Figure 3 de
son article [63]. La courbe de laFigure 2.14 (a) est I'extension pour les cas ou Ma 0.

Une fonction permettant de modéliser le résultat numérique (représenté efrigure 2.14)
tend vers une constante a faible nombre de Marangoni et croit en loi de puissance pour
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des nombres de Marangoni élevés. Le raccordement de la courbure adimensionnée entre le
ménisque dynamique (dans le quel nous écrivons les équations) et le ménisque statique est de
la forme :

gzz 1 = Cy j 1+ CoMaj®
On trouve les parametres de t suivant :
C; = 0.643
Co = 4.63
C3=2/3

On a alors une expression pour la valeur de la courbure adimensionnée au raccordement
du ménisque dynamique au ménisque statiquec(f. Figure 2.15 :

@h : 2/ 3
— = 0643 1+ 4.6Ma
(a) Contraintes motrices de signe opposé. (b) Contraintes motrices de méme signe.

Figure 2.15: Résolution numérique de la courbure adimensionnée, e ectuée sobatlab
La courbe de laFigure 2.15 (b) est celle trouvée par Mazouchiet al.dans la Figure 3 de
son article [53]. La courbe de laFigure 2.15 (a) est I'extension pour les cas ou Ma 0.

2
En injectant ce résultat dans I'équation (2.6) hy = R % % L et avec I'adimensionalisation

de Bretherton (2.9) : - = (3Ca)"®. On obtient l'expression de I'épaisseur du Im de
lubri cation pour le cas liant les contraintes volumiques de pression et les contraintes surfaciques
de Marangoni.
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% = (3ca)?°0.643 ] 1+ 4.6Maj?? (2.18)

Discussion de la  Figure 2.15

A faible nombre de Marangoni (Ma), on retombe sur le résultat de Bretherton, avec un
raccordement de la courbure adimensionnée constante égale a 0.643.

Pour les nombres de Marangoni élevés, la courbure n'est plus une constante, elle évolue en
loi de puissance en fonction déla. Nous sommes bien en con guration Mazouchi, cependant
nous n'avons pas la méme adimensionnalisation, ce qui explique que pour cette formulation,
le raccordement de la courbure adimensionnée n'est pas une constante.

Aussi, on remargue une asymptote pour leMa = %63 ou %Z . tend vers 0, ce
qui donne une épaisseur du Im de lubri cation hy qui tend vers une épaisseur nulle. Le
nombre de Marangoni négatif veut dire que les contraintes de surfaces sont opposées aux
contraintes en volume. L'asymptote représente une bulle a l'arrét. Les contraintes surfaciques
contrebalancent exactement les contraintes volumiques et la bulle n'avance plus. Si on reprend
léquation (2.6): h; = R H- 2 ng , 0N voit que I'épaisseur du Im de lubri cation doit
étre nulle. On est dans un cas ou la bulle mouille totalement le tube capillaire en verre. De
plus le ménisque dynamique a une longueur nulle (ca%t\Z L I 0), on passe directement
de I'épaisseur du Im uniforme (nul ici) au ménisque statique (c.f. Figure 2.16).

Figure 2.16: Schéma d'une bulle con née dans le cas og% L - 0

Ce cas n'est physiquement pas possible car il faut prendre en compte la pression de
disjonction. Cette pression provient de la présence de tensioactifs dans la phase externe,
qui stabilise le Im (par exemple si les deux interfaces air/liquide et liquide/solide ont des
charges de méme signe) et impose une épaisseur de Im dépendant de la pression de Laplace. Il
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faudrait donc mettre une fonction qui limite I'épaisseur du Im de lubri cation a un minimum
(la valeur prise pour cette limite est prise a 70 nm B2)).

Si au contraire, les interfaces ont des charges de signes opposés, la rupture de Im peut
apparaitre pour des épaisseurs de Im non nulles.
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Ug

2.3 Expression de v

Nous avons utilisé ici la représentation deld—;j que l'on appelle mobilité, qui est la plus
couramment utilisée, mais on aurait tout aussi bien pu représenterbj—r:. Cependant nous
cherchons a comprendre I'in uence des contraintes interfaciales sur la dynamique d'une lie
con née se déplacant par gradient de pression. Il a donc été choisi d'étudier I'in uence de
@ . N A U . .. 'V z .
©@x qui est un parametre de contrdle, sur le rapportf. Ainsi, on injecte I'équation (2.18

h
f = (3ca)®”°0.643 j 1+ 4.6aViaj” * dans I'équation (2.16) ¢ ﬁ pour obtenir
I'équation nale :

Ug _ 1+ 1.283Ca)?3j1+ 463 Maj”®

U 1+ 1.28Ma(3Ca)?3j1+ 4.63 Maj?3

On représente le rapportb’—;j en fonction des variablesCa et Ma. En Figure 2.17 on peut
voir la représentation 3D du rapport b’—f“ en fonction des paramétresCa et Ma.

Figure 2.17: Représentation linéaire en 3D de la squtior{jTd en fonction deCa et Ma
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Discussion de la  Figure 2.17

Pour des cas limites otM a tend vers 0,U; est négligeable devant)q, on a alors un rapport
b’—f qui diverge et tend vers 1 et dans ce cas il est préférable de tracer uniquemertdy. On
peut distinguer trois zones, représentées eRigure 2.18

Figure 2.18: Dé nition des zones de la solution deﬂ—;j pour le cas général

A : la bulle se déplace dans le sens opposé a la phase continu§3—< 0;
B : la bulle se déplace par e et Marangoni,U; << U ¢ - divergence,U; tend vers O;

C : la bulle se déplace dans le méme sens que la phase continugfﬂ» 0.

On a vu en Figure 2.15que pour Ma = T%B, on a %z L - 0, ce qui implique que
h; = 0. En ce qui concerne le rapportbj—f“, Ma = r%B implique un rapport égal a un (c.f.

Figure 2.19 en page suivante).
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C'est un cas spéci que de Bretherton ou la bulle est totalement mouillante, il n'y a plus
de Im de lubri cation (soit deux lignes de contact délimitant la bulle, qui avancent). A n de
prendre en compte la pression de disjonction (et ainsi limiter I'épaisseur du Im de lubri cation
a une valeur minimale), on ajoute la fonction de saturation a une valeur de 70 nm comme
mentionné dans la discussion de ld&igure 2.15 on obtient le méme résultat qu'en Figure
2.19

Figure 2.19: Représentation linéaire en 3D de la mobilitég—fd,

. s . Ud _ _ 1
pointillée noire le casgt = 1pourMa = ;5

avec représenté en ligne

En page suivante, on trace en 2D laFigure 2.19 pour di érents nombres de Marangoni
(en Figure 2.209 et pour di érents nombres capillaires (en Figure 2.20b) a n de simpli er
la lecture et I'analyse.
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(a) Nombre de Marangoni constant.

(b) Nombre capillaire constant.

Figure 2.20: Représentation 2D dej®.
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Discussion de la  Figure 2.20

La Figure 2.20amet en avant le fait que la mobilité de la bulle b’—;’ est soit supérieure a 1
pour les nombres de Marangoni négatifs (les vitesses moyennes de la bulle et dans le Im de
lubri cation sont de signes opposés), soit inférieure & 1 pour les nombres de Marangoni positifs
(les vitesses moyennes de la bulle et dans le Im de lubri cation sont de mémes signes).

Plus le nombre capillaire est élevé, plus la mobilité s'écarte de un (elle augmente pour les
nombres de Marangoni négatifs et diminue pour les nombres de Marangoni positifs).

On observe une singularité erFigure 2.20bpour Ca = 10 3. Cette singularité se déplace
pour des nombres de Marangoni plus faibles lorsque le nombre capillaire diminue. On peut
expliquer cette singularité par le fait que I'on étudie la mobilité de la bulle B—f cette étude
est pertinente lorsqueUs & 0. En e et, le cas U = 0 donne une mobilitég—;j qui tend vers
I'in ni, c'est le cas Mazouchi et al..

(a) Pour Ma entre -3 et 4. (b) Pour Ma entre -0.3 et 1.3.

Figure 2.21: Zoom de la représentation 2D a nombre capillaire constant.

Si on zoom sur la zone ou la mobilité de la bulle change de signe de dérivée, on obtient
la Figure 2.21.0n retrouve la valeur de Ma = LL’J—"; = T%B ' 0.22 qui représente la valeur
du nombre de Marangoni pour laquelle la courbure adimensionnée au raccord du meénisque
statique est égale a zéro %g L - 0.643 j 1+ 4.63M ajz’ %), ce qui entraine une épaisseur

du Im de lubri cation égale & zéro (h; = R(3Ca)”® @b, _ ) d'ou une mobilité de bulle

, N , 1+201 . . . . .
égale a un (fj—f m). Dans le cas ou nous prendrions une épaisseur de lubri cation

minimale a 70 nm, la mobilité serait de 1.00085, cette valeur est tellement faible que la
saturation n'est pas visible.
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, e s X , 14201
Pour Ma = 1, on a également une mobilité égale a un% W). Cette valeur
R

est indépendante deh; et deR.

Lorsque 0< Ma = %—"; <1, 0<Upy < Uy lamobilité 8—;’ est supérieure a un, soit

U <Uyg.

On remarque qu'il est di cile d'exploiter les données, sachant queUy dépend deUy, et
de U;. Ainsi étudier B—fd n'est plus forcément pertinent. Cela I'était lorsque nous étions en
cas Bretherton, mais désormais, il y a un écoulement dans le Im de lubri cation. On peut
étudier d'autres rapports de vitesse comme :

Ug 2%
m Uf 2h1
Ug 1+ R 1
Ug hy
Uif [ Um + 2 R
Ty
hy
U 8
R

Finalement, il est plus simple d'étudier Uy directement, et de s'intéresser a I'in uence du
gradient de tensioactifs %X et de la vitesse moyenne de la phase exterrigs , que des rapports
de vitesses précédents.

2.4 Expression de Ug = fl(Uf;%)) et hy = f2(Uf;%>)

1+ 20
%' e (2.19)
f @x 1 h
1+ 9% 2%
/ 3
h 2/ 3 @ 2
Pt _ a3 394 1+ 4.63 % (2.20)
d

L'objectif est d'obtenir les relations :

(
Ua = f1(Ur; &)

hy = f2(Ur; &)

L'équation (2.19) peut se réécrire en un polynéme soit dd; , soit de Uy :

Ur | " #

2R @ h2
O uz2 + @d:l 2 (R+2h;) Ug' O

8 @
E @9 2 (4Ug)hy + 2UgR o 10
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L'équation (2.20) peut se réécrire en un polynéme soit ddn; , soit de Uy :

8
1 @'? use’ )
% =3 h$  13.12@ h?  1125—°@X h; 243 Y4 =0
| |
h, @° @ "2 h 3
_E 2,43- UZ+ 11.25—1@% yy+13.12 el & =0

Ce systéme d'équation n'a pas pu étre résolu dans le temps qui m'étais imparti. Il serait
en revanche intéressant de résoudre ce systeme et de tracer les courbed)de= f1(Us; %X) et
hy = f5(Ur; 9).

3 Conclusion

3.1 Bretherton

La modélisation de Bretherton étudie I'in uence du nombre capillaire Ca = ¢ sur la
mobilité de la bulle 8—;’ Pour ce faire, on obtient la relation entre I'épaisseur du Im de
lubri cation h; et le nombre capillaire :

hy = 0.64R(3Ca)??

Finalement I'expression de la mobilité en fonction du nombre capillaire est :

Uqg
f
In ne cela permet d'obtenir une relation entre la vitesse d'une bulle dans un tube
capillaire de section circulaire et le débit de phase externe, dans le cas d'un systéme sans
tensioactifs.

' 1+ 2.7 ca¥3

3.2 Thermocapillaire
La modélisation de Mazouchiet al. étudie I'in uence du nombre capillaire Ca= 24 sur
I'épaisseur du Im delubri cation h;
h, = 1.08R(3Ca)?®

Nous avons établi une expression de mobilité, similaire au cas Bretherton que I'on a appelé
mobilité de Mazouchi et al. :
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3.3 Régime mixte

La modélisation en régime mixte étudie les e ets conjoints des contraintes volumiques
(prises en compte dans le nombre capillaire) et des contraintes surfaciques (prises en compte
dans le nombre de Marangoni). On obtient la relation liant I'épaisseur du Im de lubri cation
en fonction du nombre capillaire et du nombre de Marangoni Ma = %—";) :

h . .
?1 = (3Ca)?30.643 ] 1+ 4.6aMaj?®

Pour I'étude de mohilité, il est di cile d'exploiter la mobilité de Bretherton 8—;’ et tout
autre rapport de vitesse, les expressions de vitesses étant imbriquées les unes aux autres :

2/ 3
Ug 1+ 1.283Ca)?% 1+ 4.63 Yo

2/ 3
1+ 1.287(3Ca)? 3 1+ 4.63

~zm
Ug

Il faut donc résoudre le systéme d'équation auChapitre 2, Section 2, Sous Section
2.4, pour avoir Ug = f1(Us; &) ethy = f5(Us; Z). Résolution qui n'a pas été e ectuée.
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Chapitre 2. Partie théorique

Chapitre 2 - Partie théorique

La théorie développée dans ce chapitre, est basée sur l'approche de Landau Levi
et Derjaguin;

La vitesse d'une bulle con née dans un tube s'obtient par :
1. Une simpli cation des équations de Navier-Stokes;;

2. Une conservation du volume donnant une relation entre la mobilité de la bulle et

I'épaisseur du Im de lubri cation h; (ici pour le cas du régime mixte, exprimé
_ U
pour la mobilité de Bretherton U—d :
f

Ug 1+ 2

U 1+ Ma 20

3. L'épaisseur du Im de lubri cation est liee a la courbure adimensionnée du

ménisque dynamique a son raccordement au ménisque statique par la relation|:

hy h, 2 @h

R Xe @x2

4. L'adimensionnalisation dépend du cas d'étude.

cas Bretherton et cas mixte : % = (3Ca)" 3'
TR
- e
cas thermocapillaire : o = @é%m
¢ 0

5. La courbure adimensionnée est déterminée par résolution numérique et déper
du régime d'étude (Bretherton, Mazouchi et régime mixte).

cas Bretherton : %Z , =0643
. @h _ 23
cas thermocapillaire : o7 . - 1.76 Ma
cas mixte : %2 | =0643] 1+ 4.63Vaj? 3

Les nombres adimensionnés présents dans le modéle sont :

le nombre capillaire : Ca= Uy/
le nombre de Marangoni : Ma = %Jh 12U g

La pression de disjonction limite I'épaisseur du Im de lubri cation a 70 nm;

Connaissant le gradient de tension super cieIIe%X (qui permet de remonter a la
vitesse moyenne dans le Im de lubri cation Up,), et la vitesse de la bulleUy on peut
remonter a la vitesse moyenne du uideU; (en régime mixte, Us n'est pas imposée);
Uqg
Ut
dans les cas thermocapillaire et cas mixte.

La représentation est pertinente pour le cas Bretherton, mais di cile a exploiter
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Partie expérimentale

‘'objectif de la partie expérimentale est de développer une étude permettant de
comprendre I'e et d'une contrainte interfaciale sur la dynamique d'une bulle con née.
Nous espérons ainsi générer des expériences cas d'école pour comprendre d'une
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Le con nement peut étre dans des canaux a section circulaire (tube capillaire a section
circulaire) ou a section rectangulaire (tube capillaire a section rectangulaire, dit canal de Hele-
Shaw). Les travaux expérimentaux e ectués précédemment ont été réalisés dans des canaux de
Hele-Shaw ¢€.f. PhD A. Huerre [30], PhD B. Reichert [64]). La théorie initiale étant pour des
tubes capillaires (c.f. Bretherton), il est expérimentalement di cile de mesurer les contraintes
interfaciales et ainsi connaitre la répartition locale des contraintes a l'interface de la goutte
con née et de la phase externe. Nous avons voulu ici contréler la contrainte interfaciale de
Marangoni par un gradient thermique.

Les précédentes expériences ont été réalisées pour des cellules de Hele-Shaw en PDMS
(Polydiméthylsiloxane, c.f. Annexe 1), matériau dont le coe cient de déformation thermique
modi e le gradient de con nement de la goutte [74, 54], induisant un phénoméne de mise en
mouvement non-voulu.

On a tout d'abord cherché a obtenir un protocole de fabrication permettant d'appliquer un
gradient de température dans un canal micro uidique sans déformer thermo-mécaniquement
le con nement du canal.

1 Dispositif expérimental

1.1 Canal d'étude

En 2009 B. Selva 15 développa une géométrie de résistances permettant d'obtenir un
gradient de température constant (et de pro | de température spatial linéaire) dans un canal
de Hele-Shaw. Voulant caractériser I'e et Marangoni sur le déplacement d'une goutte, il s'est
rendu compte que la goutte allait dans le sens opposé aux prédictions. Cela était di en fait
a la déformation des parois du canal micro uidique en PDMS par la chaleur qui, générant
un gradient de con nement, déplacait la goutte vers la région moins déformée. La goutte
était bien mise en mouvement lorsque le gradient thermique était présent, mais le phénoméne
sous-jacent a son déplacement n'était pas I'e et Marangoni, mais le gradient de con nement
engendré par la déformation thermomécanique du PDMS lorsqu'il est chau é.

Partant de ce constat, nous avons voulu trouver un systéme micro uidique dont la déformation
thermomécanique n'engendre pas de déplacement de la goutte par gradient de con nement.

E et thermomécanique

L'e et thermomécanique est la déformation du microcanal par déformation thermique du
matériau. Cette déformation génére une di érence de courbure de notre goutte qui engendre
une force motrice déplacant la goutte. Le coe cient de dilatation thermique permet de
connaitre I'évolution de taille d'un matériau en fonction de sa température.
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H= Ho(1+ DT)

a

@
Ho

G _oa_
@x @ @x

avec :
H [m] : la hauteur du matériau;
x [m] : la direction perpendiculaire a la hauteur;
T [C] : la température du matériau (considérée comme homogéne);
Ho [m] : la hauteur du matériau a température ambiante (a To) ;
[C 1]:le coe cient de dilatation thermique.

Matériaux RTV Sylgard h-PDMS NOA CcoC Verre Verre
615 184 [59 81 de quartz | borosilicate

[C T [330 10 °|340 10 ® | 450 10 ® | 220 10 ° | 600 10 °| 05 10°| 9 10°

Tab. 3.1: Coe cients de dilatation thermique

Puce en verre

Le verre est le matériau utilisé traditionnellement en microfabrication le moins déformable
thermo-mécaniquement. Il a donc été le premier choix dans le type de puce micro uidique a
tester. La sociétéMicronit  propose des puces en verre borosilicate(photo en Figure 3.1).

Figure 3.1: Photo des canaux de Hele-Shaw de la puddicronit

1. https ://store.micronit.com/micro uidic-chips/3-pack-thin-bottom- ow-cells?___ SID=U
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Cependant les gouttes migrent vers les bords de la cellule Hele-Shaw. Cela est di a
un tilte de fabrication. En e et, les puces Micronit sont fabriquées par gravure acide
uorhydrique (HF) dans une lame de verre, puis une lamelle est soudée thermiquement du
c6té de la gravure. Le tilte de fabrication est trop important pour notre couple de liquide,
la dissipation visqueuse dans la goutte et le Im de lubri cation ne permet pas de contrer le
gradient de con nement généré par le tilte.

On a donc voulu s'intéresser a la technologie NOAE.f. page suivante) pour la fabrication
de puces, tout en faisant attention de ne pas détruire nos résistances et modi er le comportement
de notre liquide dans le canal par électrolyse. Les détails de la résistance sont donnés dans ce
Chapitre en Section 1, Sous section 1.7.

Electrolyse

Il faut faire attention au fait que le PDMS et la NOA sont perméables aux uides et que
si un liquide est en contact avec la résistance électrique par l'intermédiaire du PDMS ou de
la NOA alors I'électrolyse peut avoir lieux pour une tension seuil. En e et, I'eau migre vers
les résistances et conduit a I'électrolyse.

Figure 3.2: Puce micro uidique - 1.0

Pour la premiére con guration de puce (c.f. Figure 3.2), on ne peut pas appliquer une
di érence de tension importante aux bornes des résistances (environ 10 V) sans générer
d'électrolyse. Pour observer les e ets Marangoni, un gradient de tension super cielle élevé
(@X 7 mN/m pour un nombre capillaire de Ca = 10 3) est nécessaire, ce qui est créé par
un gradient thermique élevé (g; ' 35 °C/mm) lui aussi et nécessite une tension aux bornes
de la résistance trés importante (210 V CC).

A n de palier I'électrolyse du liquide, on sépare le systéme micro uidique de la résistance

par une lamelle c.f. Figure 3.3).

Figure 3.3: Puce micro uidique - 2.0
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Puces en NOA (Norland Optical Adhesive)

Figure 3.4: Procédés de fabrication par NOA. Les deux méthodes (stamping, a gauche
et capillarité, a droite) di érent dans leur étape de pré-réticulation, ce qui engendre deux
systemes di érents. Avant de réticuler pour la premiére fois la NOA, le contre-moule (ou
timbre) en PDMS est soit placé sur un Im n de NOA déposé sur une lame de verre (méthode
par stamping), soit déposeé sur une lame de verre avant de faire rentrer la NOA par capillarité
entre le contre-moule et la lame de verre (méthode par capillarité).

La NOA est un polymeére photo-réticulable. Le process de fabrication des puces peut étre
trouvé en Annexe 5.

NOA par stamping

Les propriétés physiques entre le verre et la NOA sont di érentes pour les puces fabriquées
par le procédé de stamping €.f. Annexe Section 5) . A n d'avoir un systéme symétrique,
nous avons opté pour le procédé de NOA par capillarité.

NOA par capillarité

Le protocole de fabrication est di érent de celui de la NOA par stamping (c.f. Figure
3.5) pour les deux premiéres étapes, la suite est identique.

Il est di cile de montrer des épaisseurs de l'ordre de 50 m schématiquement (ordre de
grandeur de la hauteur des motifs du contre-moule). Il y a donc un code couleur pour montrer
les zones ou la NOA est sous le contre-moule (en jaune clair) et ou elle est en dehors du contre-
moule (en jaune foncé). Pour la vue du dessus, les zones ou le contre-moule est en contact
avec la lame de verre on été grisées. La présence des plots a pour utilité de ne pas avoir un
contre-moule qui s'e ondre loin de notre canal et garantir une épaisseur constante le long de
la puce.

Conseils de fabrication :

Penser a bien dégazer le contre-moule en PDMS, pour qu'il absorbe les potentielles
bulles d'air bloquées dans le contre-moule ;

Pour accélérer le processus de remplissage par capillarité, on peut chau er notre systeme
a 50-70°C pour diminuer la viscosité de la NOA. Attention a ne pas trop chau er, le
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Figure 3.5: Etapes de NOA par capillarité : 1. On dépose le contre-moule de PDMS sur
une lame de verre ;2. On dépose la NOA liquide le long du contre-moule 3. On expose aux
U.V. une premiere fois;4. On prend une lamelle de verre percée aux entrées/sorties, On
fait contact entre la lamelle et la NOA pré-réticulée; 6. Une exposition aux U.V. nalise le

scellage.

Figure 3.6: Etapes de propagation de la NOA par capillarité :2.a La NOA liquide est

déposée le long du contre-moule de PDM8,b La NOA avance tout en chassant l'air vers
les extrémités hautes et basses de la gur@.c La NOA est entrée dans toutes les parties du
contre-moule en PDMS.

PDMS se déforme lorsqu'il est chau é;

Il faut que le contre-moule en PDMS soit plus grand que la lamelle de verre que I'on va
coller (étapes4. et 5.);

A noter que lI'on ne peut pas réaliser de surface fermée car l'avancée de la NOA par
capillarité ne nous le permet pas ¢€.f. Figure 3.7).
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Figure 3.7: Propagation de la NOA par capillarité dans un contre-moule avec une surface
fermée.

Des problémes de réticulations de la NOA sont survenus pour des hauteurs de cavités
inférieures a 20 m . La pompe permettant de dégazer le timbre en PDMS n'étant pas assez
puissante, une couche d'oxygéne entre le timbre et la lamelle de verre inhibe la réticulation
par insolation UV et ne permet pas de faire adhérer la lamelle de verre pour refermer notre
systeme micro uidique.

Le systeme est alors une puce en NOA par capillarité de hauteur supérieure a 4t ,
dont la phase externe est de I'eau + 2 CMC de SDS et la phase interne de la FC72.{. Sous
Section 1.3). On observe cependant des problemes de mouillage, qui sont dus au contre-
moule en PDMS déposé sur la lame de verre lorsque I'on fait rentrer la NOA par capillarité
sur les bords du timbre.

Problémes de nettoyage de lame et lamelle de verre

Le protocole que l'on m'avait donné consistait a nettoyer les lames de verre avec de
I'acetone, de l'isopropanol et de le sécher a I'air comprimé. Je pouvais observer des problemes
de mouillage dans ma cavité lorsque les gouttes se déplacaient. Puis un doctorant qui faisait
également de la NOA par capillarité m'a conseillé de nettoyer la lame avec du liquide vaisselle,
de le rincer a I'eau distillée milliQ et de la sécher a l'air comprimé. Je constatais beaucoup
moins de probléemes de mouillage.

A n de mieux comprendre I'in uence du nettoyage des lames et lamelles de verre avant
scellage de la puce, j'ai réalisé des mesures d'angles de contact entre une goutte d'eau avec
du SDS a 2 CMC et une lame de verre nettoyée de di érentes maniéres. Le résultat de ces
mesures est résumé dans Ieigure 3.8
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Figure 3.8: Di érents traitements de lame et lamelle avant scellage de la puce. Dans chaque
con guration on terminait par sou er sur les lames et lamelles avec de I'air comprimé.

Les tensioactifs présents dans le liquide vaisselle sont tellement puissants qu'ils adherent a
la surface du verre et ainsi modi ent la tension super cielle de la goutte déposée sur la lame
de verre. Finalement la technique de nettoyage conservée a été celle avec de lI'eau + 2 CMC de
SDS (méme solution que celle utilisée dans la puce micro uidique) pour enlever toute traces
de poussiére.

Problémes de mouillage dus au timbre en PDMS

Le PDMS, est composé de chaines de polymere libres, ces chaines libres adhérent a la
lame de verre €.f. Figure 3.9) et modi ent grandement les propriétés physico-chimiques de
la surface B4)].
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Figure 3.9:Lorsque I'on dépose du PDMS sur une lame de verre, les chaines libres se déposent
et adhérent au verre. Apres décollement du PDMS de la lame, des chaines libres restent collées.

Une solution trouvée a été de réaliser des contre-moules avec des surfaces fermées pour ne
pas avoir de NOA dans le canal et que le timbre ne touche pas non plus la lame de verre.f
Figures 3.10et 3.11).

Figure 3.10: Solution surface fermée pour ne pas avoir de chaines libre de polymere en
contact avec la paroi en verre du canal.

Le contre-moule étant dégazé, si le canal a un rapport d'aspect élevé (typiquement supérieur
a 1l:10), alors la longueur du canal est deux fois plus grande que sa hauteur et le contre-moule
dégazeé va diminuer la pression dans la cavité, la cavité va se déformer et créer un contact
entre le plafond du contre-moule et la lame de verred.f. Figure 3.12étape2.). Les chaines
libres du PDMS adhérent a la lame et on retombe sur le probléme initial.

Le dégazage du contre-moule est primordial, j'ai donc décidé de réaliser un trou dans
le contre-moule au niveau du canal an d'équilibre la pression dans le canal et la pression
ambiante (c.f. Figure 3.12étape?2 bis.). On peut voir I'in uence des chaines libres de PDMS
(des parois de la surface fermée dans le canal) en contact avec le verre suHigure 3.13

Il n'y a plus de problémes de mouillage, mais a faible vitesse, les gouttes migrent vers un
bord de la cavité. Nous avons le méme probléme qu'avec les pudeglicronit , un gradient de
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Figure 3.11: Di érence de masque entre surface ouverte et surface fermée.

Figure 3.12:1. Lorsque l'on dépose le contre-moule de PDMS dégazé sur la lame de verre,
la cavité est a pression atmosphérique et le timbre est & une pression inférieure a celle de la
pression atmosphériquep . 2. Puis la pression dans la cavité va diminuer, le PDMS va se
déformer et ensuite adhérer a la lame de verre2 bis. La pression dans la cavité va rester
constante grace au trou e ectué dans le contre-moule au niveau de la cavité, le PDMS ne va
pas se déformer.

con nement d0 au processus de fabrication lors du collage de la lamelle de verre sur la puce
en NOA pré-réticulée déplace la goutte perpendiculairement a la direction voulue.

Pour ne pas avoir de probléeme de mouillage, il est nécessaire de trouver une méthode de
fabrication pour laquelle le PDMS n'est pas en contact avec la partie de verre qui sert de fond
a la cellule de Hele-Shaw.
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Figure 3.13: Inuence du contact du contre-moule de PDMS lors de la fabrication d'une
puce en NOA par capillarité. On peut observer au niveau de la goutte de FC72 des propriétés
de mouillage di érentes entre les bords de la surface fermée dues au contre-moule en PDMS.

Tube capillaire en verre

Figure 3.14: Capillaire en verreVitroTubes

La solution nale retenue pour les expérimentations a été de prendre un capillaire en
verre. Les vitesses de déplacement des gouttes étant faibles ([1 - 300h.s 1), le gradient de
con nement non voulu des procédés de fabrication déplacait nos gouttes perpendiculairemin
a la direction du ux de la phase continue.

Les capillaires proviennent deCM Scientific . Ce sont desVitroTubes , round capillaries,
catalog # CV4055, 0.40 ID x 0.55 OD. Les capillaires utilisés ont un diamétre interne de 400
m  10% (c.f. Figure 3.14). L'étape de nettoyage consiste a le laver a l'acétone, puis
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isopropanol et en n de le sécher dans une cloche a vide pendant 1h.

On a désormais notre canal d'étude. Il faut maintenant amener des gouttes de volume
contrélé, avec un débit de phase externe controlé.

1.2 Tensioactif utilisé

A n de stabiliser l'interface entre la bulle et I'eau, on utilise un tensioactif. Cependant,
pour pouvoir faire I'nypothése qu'il n'in ue pas sur les contraintes aux interfaces par e et
Marangoni solutal, il faut que son temps d'adsorption/désorption a l'interface soit négligeable
devant le temps caractéristique du déplacement de la bulle dans le canatcgracteristique =

L goutte

Ugoutte
On utilise du Sodium Dodecylsulfate (SDS), qui a un temps d'adsorption/désorption

d'environ 1 ms [23, 24]. Les vitesses maximales avec lesquelles nous travaillons sont de
300 m.s !, pour des longueurs de gouttes d'environ 1500 m, d'ou tcaractérisique = 5 S.
Les échanges entre l'interface et le volume sont su sament rapides pour considérer qu'il n'y

a pas de gradient de concentration interfaciale en SDS. Les manipulations expérimentales
antérieures sur le méme systéme de uides, a montré que le SDS ne génére pas de rhéologie
interfaciale dans nos conditions expérimentaless)].

1.3 Fluides utilisés

La température a pour e et de générer des gradients de tension super cielle. L'avantage
par rapport aux gradients de tension solutocapillaire est que I'on a la possibilité de choisir
le pro | spatial (et temporel) du gradient de tension super cielle appliqué a la goutte. C'est
un paramétre de contrdle (tant que I'on contréle le pro| de température c.f. Chapitre 3
Section 1, Sous Section 1.7).

Cependant, le fait de chau er entraine quelques complications. En e et, les propriétés
physiques dépendent de la température, on a par exemple le volume ou la viscosité dynamique
des uides qui varie en fonction de la température.

Dans le modele détaillé enChapitre 2, I'évolution des parametres physiques en fonction
de la température a été négligée. Pour I'eau, entre 20°C et 55°C, la densité diminue de 1.3%
et la viscosité dynamique de 50%42, 43] . L'e et de la variation de densité est négligeable
sur la dynamique de bulle, pas la variation de viscosité dynamique (une variation de 7 °C est
observable entre les deux extrémités d'une bulle de longueur 1400m, soit une variation de
viscosité aux bornes de la bulle de 20%). Nous avons tout de méme considéré que la viscosité
dynamique ne variait pas.
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Dilatation volumique et propriétés de mouillage

Le gaz a un coe cient de dilatation seize fois supérieur a celui de l'eaud.f. Tableau 3.2)
[68]. La dilatation thermique de l'air agrandit la longueur de la bulle de 10% pour une bulle
de 1400 m dans un canal cylindrique de diameétre interne 400 m.

Matériaux | Eau | Air
| 210 10 ° | 3400 10 °

Tab. 3.2: Coe cients de dilatation thermique des uides utilisés

De plus les propriétés de mouillage varient en fonction de la température. L'air mouille a
di érents endroits la paroi du canal, comme on peut le voir enFigure 3.15 ou l'on chau e
une bulle d'air dans de I'eau dans un canal de Hele-Shaw avec des parois en verre, dont la
hauteur de cavité fait 40 m .

Figure 3.15: Deux bulles d'air dans de I'eau avec 2 CMC de SDS, sont chau ées a environ
40 °C dans une cavité de Hele-Shaw de 40m de hauteur.

Finalement, nous avons opté pour des gouttes d'huile uoré (FC 72). En e et, contrairement
aux huiles non uorées qui peuvent étre des solvants du PDMS, les huiles uorées ne bolent
pas les entrées des canaux micro uidiques d'huilelfe]. De plus, elles permettent d'avoir un
coe cient de dilatation thermique plus faible que l'air ( c.f. datasheet3M Science. Applied
to Life 2, soit un coe cient de dilatation thermique de 1.6 10 3 K 1). Son coe cient de
dilatation reste tout de méme huit fois plus grand que celui de I'eau, ce qui entraine une
élongation pour une goutte d'huile dans I'eau de 1400 m dans un canal de diamétre interne
de 400 m de 5%.

2. https ://multimedia.3m.com/mws/media/10919980/3m- uorinert-electronic-liquids-for-heat-transfer-
line-card.pdf
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(a) Evolution de la dilatation volumique de la goutte con née au cours du temps.
Les di érents paliers sont a 25 °C pour le premier, puis il y a 31°C, 43°C, 50°C,
60°C, 71 °C, 80 °C, 90 °C et 100°C.

(b) Evolution de la dilatation volumique de la goutte con née en fonction de la
température

Figure 3.16: Mesures de la dilatation volumique de I'huile uorée FC-72 pour une goutte
d'huile dans de I'eau. Con née dans un tube capillaire de 400 m de diamétre.
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En Figure 3.160n retrouve le coe cient de dilatation thermique de la solution, c'est une
observation indirecte qui permet de supposer que le traitement d'image (bornes des gouttes
pour déterminer la vitesse) n'est pas altéré par la températurec.f. Section 2.2

On décide donc d'utiliser de I'huile uorée (FC-72) pour la phase dispersée, de densité
1680 kg/m?, de coe cient de dilatation 1.6 10 2 K 1 et de viscosité cinématique 0.38 10°
Pa.s. Lors de la théorie, nous avons modélisé un cas bulle, et non goutte. Cependant, des
problémes de mouillage ont été observés lorsque la température dépassait 70°C.

Peut on faire I'approximation que la goutte d'huile uorée se comporte comme une bulle
dans notre cas d'étude ?

In uence de la viscosité de la phase dispersée

Teletzke et al. [90] se sont penchés sur I'in uence du rapport de viscosité de la goutte sur
celui de la phase externe = 9;’7?: En faisant I'hypothése que le champ de vitesse dans la
goutte est un écoulement Poiseuille sur toute I'épaisseur de la goutte, ils ont montré que pour

<<Ca %3, la viscosité de la goutte n'in uence pas I'épaississement du Im.

Hodges et al. [28] on rané le modele de Teletzke et al. en prenant un écoulement
bidimensionnel dans la région de variation de courbure de la goutte proche de la surface
ils ont montré que pour << Ca V3, |'épaississement du Im ne dépend plus de la viscosité
de la goutte. Les nombres capillaires étudiés varient entrg10 2;10 %], les viscosités des
liquides utilisés sont de gc.72 = 0.38 10 3 [Pa.s] et cau = 0.89 10 2 [Pa.s]. On a alors

Ca Y3=[46 1] et le rapport de viscosité nous donne = 0.4.

On respecte bien les conditions pour étre dans un régime ou la viscosité de la goutte n'in ue
pas sur I'épaisseur du Im de lubri cation.

Mesures de tensiométrie

Les mesures ont été e ectuées par le procédé de goutte pendante sur un DSA-30 de la
société Kriiss pour des gouttes de FC72 dans de I'eau MilliQ avec 2 CMC de SDS a di érentes
températures. Les résultats sont récapitulés efrigure 3.17. La dérivée de tension-super cielle
en fonction de la température est environ de :

@, 1.2 10 * N/m.K

@T
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Figure 3.17: Tension super cielle FC72/eau + 2 CMC de SDS a di érentes températures

Des mesures ont été e ectués au laboratoireq f. Figure 3.18) étudiant I'évolution de la
CMC en fonction de la température (pour du SDS). On se trouve toujours au dessus de la
CMC dans nos conditions expérimentales.

Figure 3.18: Evolution de la CMC en fonction de la température pour le cas du SDS.
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1.4 Génération de gouttes

On utilise une puce micro uidique, fabriquée par les procédés usuelsc(f. Annexe en
Section 2, 3 et 4). Les gouttes formées sont envoyées dans le tube capillaire en verre par un
tube en Tygon . Les uides sont mis en mouvement par un contrbleur en pressiofrluigent
piloté par un ordinateur.

Puce micro uidique

La génération de gouttes est réalisée avec une puce micro uidiquecf. Figure 3.19
comportant une T-junction [ 35, 34, 25, 79]. Les serpentins apres les entrées de phases continue
et dispersée servent a augmenter la résistance hydraulique des canaux a n d'avoir des gouttes
qui se dirigent vers la sortie (elles préferent prendre le chemin avec la résistance hydraulique
la plus faible).

Figure 3.19: Puce PDMS utilisée pour générer les gouttes.

On veut étudier une seule goutte a la fois et qu'elle se déplace lentement§ = [ 10
200 m.s 1). On a déterminé le ratio entre la largeur du canal de la phase disperséay;s et
de la phase externeney: permettant de générer des gouttes de tailles controléesd, 99|, entre
400 m et 1500 m de longueur dans un tube capillaire en verre de 200m de rayon (c.f.
Figure 3.20).



78 Chapitre 3. Partie expérimentale

Figure 3.20: Masque des di érents moules avec des ratiosgis Wex de 1 1,1 2,1 4,
1 7etl 10.

Figure 3.21: Génération de gouttes de di érentes tailles en fonction des pressions des phases
dispersée et externel. pgis © 100 mbars etpext ' 900 mbars,2. pext ' 100 mbars etpgs '
900 mbars.

Le rapport retenu est le ratio 1-4. En fonction des pressions appliquées, on peut obtenir
di érents régimes de génération de gouttes. Par exemple, lorsque la pression de la phase
dispersée est inférieure a celle de la phase continue, on obtient des diamétres de gouttes petits
par rapport a la largeur du canal (c.f. Figure 3.211.) . Dans le cas ou c'est la pression de la
phase continue qui est inférieure a celle de la phase dispersée on a des diamétres de gouttes
grands par rapport a la largeur du canal ¢.f. Figure 3.212.). Pour ma gamme de goulttes,
les pressions ont varié deeyxt = [100 900 mbars, pgis = [100 900 mbars, la gamme de
longueur de goutte est alors de [400 - 1500]m.

On a ainsi déterminé le rapport de pression pour les phases continues et dispersées en
fonction de la taille de goutte voulue. Une fois la goutte générée, on la transporte au tube
capillaire en verre par l'intermédiaire d'un tube exible en Tygon .
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1.5 Connectiques de raccordement

Les tubes enTygon sont hydrophobes, les gouttes d'huile non con nées sont donc adsorbées
a la surface. Elles ne sont pas con nées, donc le liquide de la phase externe passe entre la
goutte adsorbée et la paroi du tube. On peut augmenter le débit de la phase externe, le Im de
lubri cation entre la goutte et la paroi va augmenter et la goutte ne va pas adhérer au tube.
Mais nous voulons observer des gouttes qui se déplacent lentement. On a choisi de prendre
des tube enTygon dont le diamétre interne est petit (250 m de diamétre). Les gouttes sont
alors con nées, bouchent le canal et elles n‘adhérent plus aux parois du tube exibleq:f.
Figure 3.22.

(a) Gouttes d'huile FC-72 non con nées. (b) Goutte d'huile FC-72 con née.

Figure 3.22: Intérét du con nement des gouttes d'huile dans les tubes effygon . Les éches
noires représentent les lignes de courant de la phase externe (ici de I'eau avec 2 CMC de SDS).

Le tube enTygon étant n et exible, il est di cile de le rentrer dans la puce en PDMS.
On a réalisé une liaison entre le tube exible et un tube métallique avec un tube en PDMS.
Pour réaliser une connection étanche on a percé un tube en PDMS de diamétre interne
inférieur au diameétre externe du tube enTygon et du tube métallique. Il permet ainsi de
connecter facilement le tube exible a la puce en PDMS. On peut alors connecter les tulseen
Tygon ala puce, au tube capillaire en verre et aux tubes de réservoir de liquides f. Figure
3.23. Lorsque I'on a trouveé la pression idéale pour la génération de goutte (en terme de taille
de goutte générée), les gouttes sont générées a intervalles réguliers. Ne voulant étudier qu'une
seule goutte a la fois, nous avons rajouté une vanne de contrdle manuelle en amont de I'entrée
d'huile uorée FC-72.
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Figure 3.23: Connection des tubes effygon a la puce micro uidique

1.6 Contrble en pression des uides

Le controle en pression des liquides d'alimentation se fait a l'aide de micro uidic ow
control systems MFCS ) de la marqueFluigent . Les débits sont mesurés a l'aide de contrbleurs
en débits (Flow Units ) par l'intermédiaire d'un Flowboard connecté a un ordinateur. Les
pressions de commande sont données par I'utilisateur sur le logiciel relié adFCS .

Figure 3.24: Schéma du principe de fonctionnement du contrble en pression
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1.7 Gradient thermique
Obtention du gradient thermique constant

En 2009, B. Selva a développé un design de résistand&] permettant d'obtenir un gradient
thermique linéaire sur une distance d'environ 2 mm ¢.f. Figure 3.25).

(@ Wafer en verre comportant une
résistance obtenue par les procédés usueldb) Schéma de caractérisation de la résistance.
de softlithographie. Les dimensions sont données en mm.

Figure 3.25: Résistance permettant d'obtenir un gradient thermique

Les wafers sont achetés déja revétus des couches de chrome (15 nm) et d'or (150 nm).
On réalise les résistances par lithographie avec de la résine positiv&1818) et une étape
d'attaque chimique (chromium et gold etching). La résistance obtenue a une valeur d'environ
5.3 kKW.

Mesures du gradient thermique

Les mesures ont été e ectuées a l'aide d'une caméra thermique FLIR A6500sc, permettant
de mesurer la température sur une zone de 2560x3200m? avec une résolution spatiale
de 5 m. On place notre tube capillaire en verre recouvert d'un corps noir (pour avoir la
température absolue en haut du canal) sur la résistancec(f. Figure 3.26g. En faisant le
focus sur le wafer, on obtient laFigure 3.26b (qui a été exportée souMatlab ).

Pour les mesures thermiques, on focalise sur le haut du tube capillaire en verre (face
supérieure). On peut tracer I'évolution de la température pour une puissance électrique
donnée €.f. Figure 3.27) selon une ligne (représentée par la ligne et la courbe bleue) et en
moyenne selon la méme direction que la ligne et moyennée selon la direction perpendiculaire
(représentée par le rectangle rouge et la courbe rouge). On trace étigure 3.281'évolution de
la courbe de température au cours du temps, avec une courbe toutes les secondes pendangcin
minutes (le temps typique d'une expérimentation). On étudie I'évolution de la température
maximale et du gradient thermique au cours du temps €.f. Figure 3.29.
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(@) Tube capillaire en verre (recouvert d'une (b) Image de la caméra thermique focalisant sur
couche de corps noir), déposé sur la résistance. la surface du wafer.

Figure 3.26: Mesures thermique avec la caméra FLIR

Figure 3.27:Image de la caméra thermique focalisant sur le haut du tube capillaire en verre
recouvert d'un corps noir. Avec une résistance d'environ 5 W, une tension aux bornes de la
résistance de 30 V, soit une puissance électrique de 180 mw.

Désormais on peut e ectuer ces mesures pour di érentes puissances électriquesf( Figure
3.30. Plus la puissance électrique augmente, plus le gradient thermique augmente. La relation
est linéaire entre 0 et 180 mW de puissance électrique. En prenant le gradient thermique, une
minute aprés avoir allumé le générateur, le gradient aura atteint une valeur constante alors
que la température maximale (au sommet de la courbe du pro | de température) augmente
jusgu'a environ quatre minutes (c.f. Figure 3.29b).

Pour la suite de I'étude, on s'est placé dans le cas ou la puissance électrique fournie est de
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Figure 3.28: Evolution de la courbe de température moyenne au cours du temps. Avec un
pas de temps de 1 s entre chaque acquisition.

(a) Température maximale. (b) Gradient thermique.

Figure 3.29: Evolution au cours du temps des paramétres caractéristiques de la courbe.

179 mW, soit un gradient de température de 5.2 K.mm *. La dérivée de tension super cielle en
fonction de la température étant de@T' 1.2 10 # N/m.K, on a une contrainte tangentielle
a linterface de 9 = 0.6 Pa.
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(a) Pro Is de températures a di érentes puissances électriques.

(b) Evolution du gradient spatial de température en fonction de la puissance
électrique.

Figure 3.30: Dépendance de la puissance électrique sur le pro | de température et le gradient
thermique.
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2 Traitement des données

Une fois les gouttes générées et envoyées dans le tube capillaire en verre, on reléve le
débit de uide externe a l'aide des Flow Units  (c.f. Figure 3.24), on mesure la vitesse
des gouttes par traitement sousimageJ puis on analyse les images soudglatlab . Lors des
mesures avec un gradient thermique, on attend une minute avant de faire les mesures an
d'avoir un gradient thermique constant durant les mesures €.f. Figure 3.29.

2.1 Mesure de débit de la phase externe

Tout d'abord on commence par déterminer la résistance hydraulique du canal en mesurant
les pressions appliquées et les débits mesuréasf( Figure 3.31).

Figure 3.31:Di érentes résistances hydrauliques du canal pour un tube capillaire de diamétre
interne de 400 m. Les mesures ont été e ectuées sans goutte, avec une goutte dans un sens,
puis dans le sens opposé, avec seulement les contraintes de mises en mouvement volumigue
(et pas surfacigue), avec les contraintes de mise en mouvement de signes opposées (Ma < 0),
avec les contraintes de mise en mouvement de méme signes (Ma > 0) et avec une température
homogéne correspondant a la température maximale pour un gradient thermiquec(f. Figure

3.32.
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On peut remarquer que la résistance hydraulique varie peu (moins de 5% d'erreur sur
Ry = %, a savoir que c'est l'erreur sur le coe cient directeur de la droite et non celle de
l'ordonnée a l'origine) en fonction des conditions expérimentales. La résistance hydraulique
des connectiques est donc supérieure a celle de notre systéme tube capillaire en verre avec
phase continue et goutte d'huile. Le paramétre pertinent d'étude est donc le débit mesuré et
non la pression imposée.

(@) Conguration Bretherton (b) Conguration Ma > 0 (c) Conguration Ma < 0
(contraintes volumiques (contraintes volumiques et (contraintes volumiques et
uniguement). surfaciques de méme signe). surfaciques de signes opposeés).

Figure 3.32: Schéma représentant les di érentes con gurations de mises en mouvement de
la goutte.

Pour la mesure de débit, on a accés aux données dtlow Unit de la phase externe.
L'incertitude sur la mesure est obtenue par une analyse statistique d'une série de mesures
(c.f. Annexe 10 et Figure 3.33.

Figure 3.33: Exemple de détermination de la valeur moyenne et de l'incertitude de mesure
liée au débit de la phase externe. Données provenant du logici€lluigent et traitées sous
Matlab
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2.2 Mesure de vitesse de goutte

Les gouttes sont observées a l'aide d'un microscope a transmissiaveica DM IRB

Traitement sous ImageJ

Les images sont exportées en une séquence d'images en format .ti, puis traitées sous
ImageJ (c.f. Figure 3.34).

(a) Reslice de limage sous (b) Image obtenue apres Reslice, chaque pixel selon I'axe temporel
ImageJ . représente une évolution temporelle det = fpis.

Figure 3.34: Traitement d'image sousimageJ .
On mesure le nombre de pixel du diamétre externe du tube capillaire en verre, pour pouvoir

redimensionner (le diameétre externe du tube capillaire est de 550m). L'axe temporel est
redimensionné en prenant en compte que chaque pixel correspond a un pas de temps égal a
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l'inverse de la fréquence d'acquisition de la caméra numérique. On analyse ensuite l'image
reslicée souMatlab

Analyse sous Matlab

On se place dans la zone ou la vitesse est constante pour traiter I'image et obtenir la
vitesse moyenne de la goutted.f. Figure 3.35).

(a) Détection des contours des fronts de la goutte (b) Détermination de la vitesse de la goutte sous
sousMatlab . Matlab

Figure 3.35: Analyse d'image sousviatlab

Pour la valeur de lincertitude, on utilise I'analyse statistigue de la série de mesures
de la position des fronts avant et arriere de la goutte, puis par propagation d'incertitude
(c.f. Annexe 10 et Figure 3.33 on obtient l'incertitude de la vitesse en multipliant par la
fréquence d'acquisition d'images de la caméra numérique.

On e ectue alors ces mesures pour di érents débits de phase externe et trois gradients
thermiques (Gt =[ 5,0,5 °C.mm 1) pour di érentes tailles de gouttes.
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3 Résultats

Figure 3.36: Représentation des résultats expérimentaux g—fd = f (Ca).

En Figure 3.36est représenté les valeurs déjfi (la mobilité), le rapport entre la vitesse
moyenne de la goutteUy et la vitesse moyenne de la phase externd; en fonction du nombre
capillaire Ca, cela pour des gouttes de di érentes longueurs (493m, 624 m, 1280 m, 1410

m, 1500 m), avec des gradients thermiques de -5 °C.mm' (c'est-a-dire que nous sommes
dans la con guration Ma > 0 de la Figure 3.32b), de 0 °C.mm ! (Breth pour con guration
de Bretherton de la Figure 3.329 et de 5 °C.mm * (pour la con guration Ma < 0 de la
Figure 3.329. Nous avons également réalisé une expérience a température constante de 55
°C pour voir I'in uence de la dilatation thermique de la goutte dans le tube capillaire en verre
(55 °C étant la température maximale dans le tube capillaire pour un gradient thermique de
-50u5°C.mm ).
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Discussion de la  Figure 3.36

On remarque deux zones sur cetté&igure , une zone sur laquelle la théorie de Bretherton
est bien en accord avec les résultats expérimentaux, pour des nombres capillaire supérieurs a
10 8. Et une zone ou les valeurs expérimentales sont inférieures aux valeurs prédites par la
théorie, pour des nombres capillaires inférieurs a 1.

Zone :Ca> 10 6

L'e et de la contrainte interfaciale sur la dynamique de goutte n'est pas observable dans
cette zone. Le gradient thermique généré par notre systéme micro uidigue semble ne pas
impacter la dynamique de la goutte pour ces nombres capillaires. Il faudrait augmenter la
valeur du gradient de tension super cielle. Lorsque nous augmentions la tension aux bornes
de la résistance, la température maximalén situ dépassait les 90°C et générait des problemes
de mouillage a la surface du verre.

Le tensioactif a bien un comportementsoluble en e et on ne remarque pas d'écart entre
la mobilité mesurée et la mobilité théorique de Bretherton sans tensioactifs insolubles ou peu
solubles.

Pour cette plage de nombres capillaires, on peut penser a un systéme de chau e plus
e cace. Avec un gradient thermique plus important, mais une zone de chau e plus petite. Ici
nous étions limités par la taille de la résistance qui était xe (5 x 2 mn¥). On peut également
descendre a des diamétres de tube capillaire plus petits. Le probléme avec la réduction de
taille est 'augmentation du rapport surface sur volume et donc les forces de friction dans le
Im de lubri cation seront encore plus importantes.

Zone :Ca< 10 ©

Indépendamment de la contrainte interfaciale sur la dynamique de goutte, on observe une
modi cation de dynamique de goutte par rapport a la théorie de Bretherton sans tensioactifs
insolubles ou peu solubles. On remarque une légére diérence entre les expériences type
Bretherton (points noirs) et les expériences dont le gradient thermique donne un nombre de
Marangoni positif (points rouges). De cette remarque, deux questions se posent. La premiéere
est, pourquoi I'expérience type Bretherton s'écarte du modéle ? et la seconde estque signi e
une diminution de la mobilité pour une baisse du nombre capillaire ?.

Ces deux questions sont liées. Pour y répondre, on peut reprendre l'expression de la
mobilité de Bretherton dans le cas du régime mixte :

Ud, 1+ 1.283Ca)? 3j1+ 4.63 Maj?®
U 1+ Ma 1.283Ca)?3j1+ 4.63 Maj??3
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Pour le cas Bretherton, nous avonsMa = 0, donc 8—;’ = 1+ 1.283Ca)? 3, n'oublions
pas que ce nombre capillaire représente |'épaisseur du Im de lubri cation, soit la relation en
fonction de hq

Ug . 1+ zhil

Ur R

A de faibles nombres capillaires, I'épaisseur de lubri cation tend vers zéro, or si on prend
en compte la pression de disjonction, I'épaisseur minimale dé nie est de 70 nm. Et en e et,
si on prend la formule de I'épaisseur du Im de lubri cation pour le cas Bretherton (h; =
0.64R(3Ca)? 3), une épaisseur de 70 nm améne & un nombre capillaire de 410 8. Ce qui
correspond & notre limite d'environ Ca < 10 5. Si I'épaisseur du Im de lubri cation ne peut
pas descendre en deca de 70 nm, comment évolue la vitesse de la bulle, et donc le nombre
capillaire? On montre que I'étude de la mobilité de Bretherton B—j en fonction du nombre
capillaire Ca = 2<, sort du cadre de l'analyse de type Bretherton et doit prendre en compte
une épaisseu xée par les interactions moléculaires pour des épaisseurs de Im de lubri cation
inférieures a 70 nm.

Cet argument varie I[égérement lorsque I'on passe au régime mixte, ou I'épaisseur du Im
de lubri cation est donnée par I'expressionh; = 0.64R(3Ca)? % 1+ 4.63 Y 23

Les données sont représentées en 2D, mais on peut les représenter en 3D sur la surface
théorique déterminée auChapitre 2, Section 2 (c.f. Figures 3.37et 3.38).

Figure 3.37: Comparaison théorie et expérience. Représentation linéaire
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Figure 3.38: Comparaison théorie et expérience. Représentation semilogarithmique

Comme vu auChapitre 2, Section 2, Sous Section 2.3, il est di cile d'exploiter des
données représentant la mobilité de Brethertong—;’. Nous allons donc représenter la vitesse
moyenne de la goutteUy, en fonction de la vitesse moyenne dans la phase externdy . Les
expériences ont été réalisées pour seulement trois gradients thermiques (-5 °C, 0 °C et 5 °C),
il est donc dicile de tirer des conclusions pertinentes. C'est pour cela qu'enFigure 3.39
on représente la vitesse moyenne de gouttdy en fonction de la vitesse moyenne de la phase
externe Us (et des longueurs de gouttes, et du pro | de température dans le tube capillaire).
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Figure 3.39: Repésentation logarithmique des résultats expérimentaux pour Uy = f (U;).

Malheureusement, nous n'avons pas pu résoudre le systeme d'équation nous donnant
les expressions ddJy = f1(Us; %) et hy = fo(Us; %Q. Il est donc dicile de comparer
expérience et théorie.
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4 Conclusion

Les processus de fabrication des puces a cellules de Hele-Shaw ne permettent pas encore
d'obtenir des parois non tiltées, ce qui empéche la fabrication d'un systéme modéele pour notre
étude. Le protocole mis au point lors de cette thése permet d'appliquer un gradient thermique
dans un canal micro uidique, sans le déformer thermomécaniquement (donc sans gradient de
con nement). Le systéme micro uidique ainsi fabriqué permet d'étudier la dynamique de
goutte en présence de tensioactifs solubles (SDS a 2 CMC) avec un gradient thermique local
de 5.2°C.mm 1, générant ainsi un gradient de tension super cielle de%X = 0.6 Pa. Les
problémes de mouillage et de dilatation volumique ont été résolu en utilisant une huile uorée
qui dans nos conditions expérimentales se comporte comme de l'air € 2= << Ca 3),

eau

si tant est que la température maximale dans le canal micro uidique n'excéde pas 70 °C.

La plage de gradient thermique obtenue est malheureusement trop faible pour observer
une modi cation de dynamique de goutte dans les conditions expérimentales actuelles.

De plus, on observe une limitation pour des nombres capillaires trop petitsCa < 10 )
ou la pression de disjonction limite I'épaisseur du Im de lubri cation.ll faut introduire une
épaisseur de Im de lubri cation de coupure hi™® (je n'ai pas eu le temps d'approfondir
cette piste). La condition a respecter pour comparer les mesures expérimentales a la théorie,
dans le cas Bretherton est :

Va2

1 hl]i-mite

>7
Ca>3 team

Soit, pour nos conditions expérimentales :

1 70 10 ° 32

3 0.643 200 10 6

Ca>

Ca>4 10°

Il faut pour poursuivre ces recherches, réaliser un gradient thermique plus élevé, tout en
gardant une températurein situ ne modi ant pas les propriétés des uides ni de mouillage. La
technologie laser, permettrait de réaliser ce type d'expériencép, 50]. La mesure de I'épaisseur
du Im de lubri cation peut également apporter des validations du modéle de Mazouchiet al.
(hy = 1.OBR(3Ca)?5) et du régime mixte (h; = 0.64R(3Ca)?3 1+ 463 ). Des
techniques d'interférométrie existent, mais restent a étre adaptées pour un canal cylindrique.
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Chapitre 3 - Partie expérimentale

La puce micro uidique utilisée lors des expériences contient :
1. un tube capillaire en verre de diamétre interne 400 m pour le canal d'étude ;
2. une phase continue composée d'eau distillée avec 2 CMC de SDS;
3. une phase dispersée composée d'huile uorée FC-72;
4

. un wafer imprimé d'un circuit électrique générant un gradient thermique de 5
°C/mm;

L'étude a été e ectué pour :
1. des nombres capillaires entre 1¢° et 10 °;
2. des vitesses de gouttes entre 0.1m/s et 300 m/s;
3. des longueurs de gouttes entre 500m et 1500 m;

4. des températures dans le canal micro uidique allant jusqu'a 55°C.

Le con nement dans un tube capillaire a section circulaire ne permet pas au liquide
de circuler autour de la bulle. Les contraintes visqueuses sont trop importantes
pour voir un e et signi catif de la contrainte thermocapillaire (générée avec notre
systeme micro uidique) ;

Le gradient thermique généré n'est pas su sant pour observer des modi cations
dans la dynamique de goutte pour des nombres capillaires supérieurs a 10,

La pression de disjonction limite notre étude a des nombres capillaires supérieurs 2
10 8, une épaisseur de coupure doit étre introduite.
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Conclusion

a microfluidique présente un intérét majeur pour diverses applications (médicales,
cosmétiques, agroalimentaires, etc.), qui requierent toutefois I'utilisation de plusieurs
uides non miscibles, comme des gouttes con nées dans un microcanal. La micro uidique

digitale, utilisant des gouttes produites en ux continu s'avére une stratégie prometteuse
permettant de manipuler des volumes allant du picolitre au nanolitre avec une grande répétabilité.
Ce travail s'inscrit dans cette approche de micro uidique digitale et s'intéresse a comprendre

et maitriser I'écoulement de gouttes dans des microcanaux. Nous nous sommes intéresses tout
particulierement a la dynamique de ces gouttes en posant la question suivante :

Quelle est la vitesse d'une goutte con née dans un microcanal a section circulaire ?

Plus précisément, nous avons étudié I'in uence d'une contrainte de Marangoni sur la
dynamique de gouttes con nées. On a ainsi ra né le modéle de Bretherton et Mazouchiet
al. en les combinant pour obtenir un régime mixte. Expérimentalement, I'e et Marangoni
solutocapillaire (généré par gradient de tensioactifs a l'interface) a été modélisé par un e et
Marangoni thermocapillaire (généré par un gradient thermique dans le canal micro uidique).

En ce qui concerne la modélisation :

Le modéle de Bretherton étudie la dynamique d'une bulle con née dans un tube capillaire
a section circulaire mise en mouvement par un gradient de pression de la phase externe.
Cette modélisation ne prend pas en compte d'e et Marangoni. Et permet d'obtenir le pro |
complet de la bulle (a partir d'une adimensionnalisation et de I'expression de I'épaisseur de
lubri cation h; en fonction du nombre capillaire) et donne une relation entre la mobilitég—;j

97
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de la bulle et le nombre capillaire.

Le modéle de Mazouchiet al. s'intéresse au méme systéme, mais la mise en mouvement
de la bulle se fait par gradient thermique (et non plus par gradient de pression) qui par e et
Marangoni déplace la bulle. Mazouchi a résolu le régime mixte pour les cas dda > 0 et
obtient une relation obtenue est celle liant I'épaisseur du Im de lubri cation h; au nombre
capillaire. Nous avons complété ce travail par une adimensionnalisation permettant d'obtenir
un pro | unique prenant en compte I'ensemble des nombres capillaires (ave€a < 1). Dans
cette partie nous avons également mis en lumiére une mobilité de bullé’ﬁ pertinente pour
I'étude du cas Mazouchiet al..

Ensuite nous avons étudié le cas d'un régime mixte, ou la mise en mouvement de la bulle
con née provient de deux contributions (volumiques et surfaciques). Nous avons étendue
I'étude faite par Mazouchi et al. (qui s'intéressait aux casMa > 0), en nous intéressant aux
casMa < 0. Cette étude a conduit a montrer que la mobilité de Bretherton H—fd n'‘est pas
pertinente pour ce régime mixte et qu'il faut résoudre un systeme d'équations pour obtenir
les fonctionsUg = fl(Uf;%x) eth, = fz(Uf;%x).

En ce qui concerne I'expérimentation :

En science, un des problemes répandu est le biais de publicatiofd, 57]. Les articles dont
les expériences fonctionnent ont une notoriété surévaluée, entrainant une absence d'articles
concernant les expériences infructueuses. Il est cependant aussi important de comprende ¢
qui marche que ce qui ne marche pas. De futurs chercheurs auront tendance a perdre du temps
et de l'argent en répétant des expériences qui ne fonctionnent pas s'il n'y a pas de tracessl
problémes rencontrés.

C'est pourquoi nous avons voulu détailler dans le protocole expérimental les problemes
rencontrés lors de la fabrication du systéme micro uidique (cette partie ayant pris plus
d'un tiers du temps de ma thése). Finalement, nous avons montré qu'avec la technologie
a disposition a I'lPGG, il est préférable d'e ectuer les expériences de gouttes con nées dans
des tubes capillaires en verre a section circulaire avec une génération en amont dans une puce
PDMS. Les tensioactifs utilisés (SDS) sont solubles dans nos conditions expérimentales. Les
gradients thermiques développés ne sont pas assez importants pour observer une variation de
vitesse signi cative de la goutte con née (mais des gradients thermiques trop élevés aménent
a une température dans le canal qui peut modi er les propriétés physico-chimiques des uides
utilisés et engendrer des problémes de mouillage). Pour des nombres capillaires trop faibles
(dans notre casCa < 10 ©), la pression de disjonction rend la représentation de la mobilité de
goutte B—fd en fonction du nombre capillaire Ca= < dicile & exploiter (sauf si on met une
coupure sur I'épaisseur du Im de lubri cation). On en revient aux fonctions Uy = f1(Us; %)
ethy = fo(Us; %x)



99

Perspectives

Pour comprendre I'e et des tensioactifs sur la dynamique de gouttes ou de bulles con nées,
nous avons désormais un protocole expérimental permettant d'e ectuer des séries de mesures
et de tester di érentes formulations de uides. Voici quelques pistes pour continuer ce travail
de recherche :

mettre au point un gradient thermique local (a l'aide de lasers) permettant d'avoir de
plus grands gradients thermiques et localisés comme cela est observé expérimentalement
[65] sans pour autant avoir des températures absolues élevée’s] 50 ;

continuer les expérimentations a l'aide du protocole expérimental, en faisant varier
le diameétre interne du tube capillaire, la longueur des gouttes, les uides utilisés, le
gradient thermique;

utiliser des tubes capillaires a sections carré ou rectangulaire, qui permettent la circulation
de la phase externe sur les bords de la goutte;

mettre au point un systéme de mesure de Im de lubri cation par méthode interférométrique
dans le cas d'un tube capillaire 91, 3];
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1 Matériaux utilisés

Les matériaux que l'on peut utiliser pour la constitution de puces micro uidiques ont des
propriétés mécaniques éloignées. Comme on peut le voir dansTab. 5.1

RTV 615 | Sylgard 184 | h-PDMS NOA CcocC Verre Quartz

E [MPa] 1.8 1.5 10 1.4 10° 3 1¢° 50 10° | 97.2 1C°

[C 1330 105 | 340 10 ® | 450 105|220 105|600 10°5| 05 10°| 9 10 ©

Tab. 5.1: Propriétés des matériaux utilisés en micro uidique

Avec E le module de Young et le coe cient de dilatation thermique.

1.1 PDMS

On peut retrouver du PDMS dans notre nourriture en tant qu'anti-moussant dans les
huiles de cuisson ou les boissons (E900), dans les shampoings en tant que conditionneur
capillaire pour augmenter le volume des cheveux (il a également tendance a boucher les pores
du cuir chevelu et rendre les cheveux gras).

Le Polydiméthylsiloxane est un polymeére!
organominéral de la famille des siloxane$(c.f.
Figure 5.1). Naturellement hydrophobe, des
traitements peuvent étre e ectués pour rendre
ce matériaux hydrophile. On distingue trois
grands type de PDMS :

RTV 615;
Sylgard 184 ;
Hard PDMS (h-PDMS).

Figure 5.1: Formule chimique du PDMS

Le RTV et le Sylgard sont les polyméres les plus utilisés. Leurs propriétés mécaniques
dépendent de la température de cuisson utilisée3[/] et de la température ambiante lors de
I'utilisation du matériaux [ 71]. Le PDMS réside en un mélange de réticulant et de base avec
un rapport massique de 1. 10 (une dose de réticulant pour 10 doses de base).

Il faut faire attention aux matériaux en contact avec le PDMS RTV, en e et les
solutions acides, basiques ou oxydées génerent des gaz hydrogenes in ammables'!

1. du grec polus, plusieurs et meros, partie. C'est une molécule constituée de la répétition de nombreuses
sous-unités.

2. Siloxane est dérivé de Silicium, Oxygene et alkane. Les siloxanes polymériséspplysiloxanes) sont appelés
silicones.
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1.2 NOA

La NOA (Norland Optical Adhesive) est un liquide adhésif qui réticule par une insolation
aux rayons UVs. La lampe UV a Xenon utilisée est une HAMAMATSU LC8 L9588-01 avec un
objectif condenseur HAMAMATSU E10052-013. La lampe éclaire dans les longueurs d'ondes
variant entre 300 et 450nm selon une forme en hexagone.f. Figure 5.28). La puissance
de la lampe est de4500mW/cm 2 & 365nm . De plus, I'énergie de I'éclairage dépend de la
distance a la source, pour un éloignement de 38cm, I'énergie de I'éclairage est de seulement
1.2% de l'éclairage max ¢.f. Figure 5.2b).

(a) Surface d'éclairement hexagonale (b) Eclairement énergétique

Figure 5.2: Datasheet de la lampe UV

2 Procédé de softlithographie

La softlithographie est un procédé ou I'on dépose une résine a une hauteur calibrée, cette
résine est ensuite réticulée localement par insolation UV. Ces structures permettent de créer
des moules micrométriques (qui sont ensuite utilisés pour fabriquer des empreintes en PDMS
ou NOA) ou des isolations chimiques pour créer des circuits électriques.

2.1 Calibration de la hauteur de résine par spin coating

Le spin coating ou enduction centrifuge est une technique largement utilisée dans le
domaine de la microélectronique. Elle permet d'obtenir une couche mince et uniforme a la
surface d'un substrat (ici un wafer en silicium). Le wafer est maintenu par du vide sur un
plateau tournant a haute vitesse constante, la résine est alors étalée de facon uniforme par
force centrifuge (.f. Figure 5.3).

3. https ://www.hamamatsu.com/resources/pdf/etd/LC8 TLSZ1008E.pdf - dernier accés le 19 décembre
2016
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Figure 5.3: Etapes de spin coating 1. La résine est déposée sur le substrat2. Le wafer est
mis en rotation a faible vitesse pour étaler la résine 3. Une haute vitesse de rotation permet
d'obtenir la hauteur de résine voulue ;4. Le wafer continue a tourner pendant I'évaporation
du solvant de la résine.

2.2 Réticulation par insolation U.V.

Une fois que notre résine est étalée uniformément avec une hauteur voulue, il faut la
réticuler a l'aide d'une lampe UV a n d'obtenir notre moule maitre ( c.f. Figure 5.4).

Figure 5.4: Etapes de réticulation par insolation UV : 1. La résine est étalée de maniére
uniforme sur le wafer;2. On insole le wafer aux U.V. & travers un masque 3. Les parties

exposées aux U.V. ont réticulé 4. On enléve la partie non-réticulée a 'aide d'un solvant pour

obtenir le moule maitre.

3 Fabrication d'un moule en PDMS

Lorsque le moule maitre est réalisé, on peut fabriquer une copie de ce moule en PDMS
(c.f. Figure 5.5).

Avec cette répliqgue en PDMS on peut, soit créer une puce micro uidique en PDMS
directement, soit créer une puce en NOA en utilisant la répligue comme moule.

4 Puce micro uidigue en PDMS

Le scellage de la puce se fait par procédé plasma.{ Figure 5.6).
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Figure 5.5: Etapes de copie de moule en PDMS 1. L'étape de moulage permet une
production importante de puces micro uidiques a partir d'un méme moule maitre; 2. On
verse un meélange de réticulant et de base en rapport massique de 10; 3. Une fois le PDMS
durci (aprés cuisson dans un four), il peut étre démoulé. On obtient alors une répliqgue des
micro-canaux dans la galette de PDMS

Figure 5.6: Etapes de scellage 1. A n d'injecter des uides dans la puce, on poingonne

les entrées/sorties de uide ;2. On met la partie moulée en PDMS et une lame de verre (ou
un morceau de PDMS) dans un plasma a oxygéne a n d'activer les surfaces3. On met en

contact les surfaces activées pour sceller notre puce

5 Puce micro uidique en NOA

Le moule en PDMS permet de créer un contre-moule pour les puces en NOA. Il est
parfaitement adapté par sa exibilité et sa transparence aux longueurs d'ondes U.V., les
étapes de fabrications sont récapitulées efigure 5.7.

On remarque que pour la méthode de fabrication en NOA par stamping, il y a toujours
une ne couche de NOA dans le canal fabriqué, du coté de la lame de verre. Pour avoir une
puce avec des parois en verre, il faudra fabriquer la puce en NOA par capillarité.
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Figure 5.7: Etapes de stamping en NOA :1. On dépose une ne couche de NOA sur une
lame de verre ;2. Dépose le contre-moule en PDMS sur la NOA 3. On expose aux U.V. une
premiére fois ;4. On prend une lamelle de verre percée aux entrées/sortie$; On fait contact
entre la lamelle et la NOA pré-réticulée ;6. Une exposition aux U.V. nalise le scellage.

6 Adimensionnalisation

Dans tout écoulement, on peut trouver une longueur de référence, une vitesse caractéristique...
Ainsi, en adimensionnalisant (divisant les variables par leurs valeurs caractéristiques) on peut
faire ressortir les éléments importants présents dans une équation.

Désormais, ce ne sont plus les variables elles-mémes qui sont importantes, mais des
nombres adimensionnés.

Nous allons adimensionner les équations en vitesse et di érentielle de [Bection 1.1.6
6.1 Adimensionnalisation de la vitesse

h 2 1
ux(z) = @@(),;() h(x)z % + gxz+ Ug

On dé nit une valeur caractéristique devant chaque variable

|
2, 2°
zez 1@
+ ——=2zz +U
2 @XC d

he @h

x¢ @x°

UclUy = — hch 2.z

Les valeurs caractéristiques ne sont pas encore xées, on prend alors les valeurs qui
simpli ent au mieux notre équation. Par exemple h. = z. semble simpli er I'équation.
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h3 @h z? _h.@
= <= h LY
Uell x3 @x3 z 2 @x Ud
|
3 2’
U, = — E @ h z 27 + EQZ + ﬁ
Uc Xc @x3 2 uc@x Uc

On remarque queuc = Ug simpli e I'équation, on retrouve alors I'équation 2.7
|

he 3 @h z?2 _ h @
= — — —— — + —7 +
Ux Ug Xc @X3 hz 2 Ud@)(Z 1

6.2 Adimensionnalisation de I'équation di érentielle

" L - L O

On dé nit une valeur caractéristique devant chaque variable

he @h 1 33Uy 3@ 2 21, 2
hd = + ——
x3@x®> h3h3 (he heh) hy neh

2 @x
On voit que he = hy simpli e I'équation

h, @h hy 3U g4 3hy @ 2

m =0 (1 h)+ 2% 1 p

x3@x3 h}h3 2 @x
Comme(1 h?2)=(1 h)1+h)

h% @h 1 h 33Uy 3h; @ 2

= = + ——

G oF " B (@ hy+ gL h

On retrouve I'équation 2.8

3
@x3 h c h 2 . M

@h 1 h 1 3Ug xc 8
=
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7 La théorie de Landau-Levich-Derjaguin (LLD) - 1942

Figure 5.8: Schéma 2D d'un ménisque liquide sur un solide se déplacant a une vitesde
selony.

On peut voir en Figure 5.8la modélisation 2D d'un dépét de Im par mouvement relatif
entre un plan (en gris) et un liquide (en bleu). L'objectif est d'obtenir le pro | du ménisque
dynamique pour pouvoir déterminer les pertes visqueuses et remonter a I'épaisseur du Im
déposé.

La théorie de Landau, Levich, Derjaguin (LLD) s'intéresse a ce pro | dans le cas de Ims
minces et dans la limite de petits nombres capillaires4, 21] pour un Im liquide entre une
plague solide et de I'air. Bretherton [12] et Park and Homsy [52] ont adaptés ces calculs a une
géomeétrie con née. L'idée consiste a déterminer la forme du ménisque et a la raccrocher aux
zones d'épaisseur constanté; et in ne pour x = 0.

7.1 Conditions aux limites

Dans la limite des petits nombres capillaires, le raisonnement de Landau, Levich et
Derjaguin se fonde sur le découpage du Im liquide en trois régions selon le schéma de
la Figure 5.9b : une région de liquide d'épaisseur uniformeh; en haut de la plaque, un
ménisque statique non perturbé au niveau de la surface libre, et un ménisque dynamique qui
est la zone reliant ces deux régions.

Composante normale

Dans la zone du ménisque statique , la courbure de l'interface peut étre écrite de la
maniére suivante :
@h/ @%

T I+ (@h@yp)7?
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(b) Dé nition des zones du raisonnement
(a) Dé nition des parameétres d'étude. LLD.

Figure 5.9: Schéma 2D d'un ménisque liquide sur un solide se déplagant a une vitesde
selony. Avec en bleu le liquide et en blanc le gaz (pour (a)).

Dans la zone du ménisque dynamique , I'épaisseur varie lentement, ce qui permet de
négliger la dérivée premiere de I'épaisseun(x) du Im et ainsi obtenir une expression de la
courbure simpli ée :

_ @h()
@%
L'hypothése de lubri cation H5 donne ~ n = 0, ainsi pour la condition aux limites
de la composante normale I'expression devient I'équation plus connue sous le nom de Loi de

Laplace :

G G —
pgaz pliquide -

Composante tangentielle

On se place dans un cas sans tensio-actifs et a température constante, il n'y a donc pas
d'e et Marangoni générés par une modi cation de tension de surface.

r<()=0

Entre les deux uides la condition aux limites a l'interface pour la composante tangentielle
devient :

@4 _ @)
@z @z
A linterface entre l'air et I'eau, la contrainte tangentielle peut étre considérée comme
nulle, la viscosité dynamique de l'air étant trés faible devant celle de I'eau, les pentes des
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pro Is de vitesse est plus faible dans I'eau que dans l'air. Il existe donc un extremum de la
vitesse a lasurface libre

@) _ ,
@z
Entre le liquide et le solide , les contraintes de viscosité interdisent le glissement du

uide par rapport a la surface solide. Les composantes tangentielles des vitesses du uide et du
solide doivent donc étre égales, ce qui conduit a la relation (dans le référentiel du ménisque) :

ux(z=0)= U

7.2 Prol du ménisque statique

Dans la zone du ménisque statique, le pro | est similaire a celui du ménisque lorsque la
plague n'est pas en mouvement (également appelé ménisque statique). On va tout d'abord
déterminer le pro | dans un cas statique, avant de passer au cas ou la plaque est en mouvement
avec une vitesseJ.

Figure 5.10: Schéma 2D d'un ménisque liquide sur un solide.

Conservation de la quantité de mouvement

La forme du ménisque statique résulte d'un équilibre entre les forces capillaires et la
gravité. La conservation de la quantité de mouvement en statiqueu = O devient I'équation
classique de la statique des uides :

gr p=20



7. La théorie de Landau-Levich-Derjaguin (LLD) - 1942 111

On projéte cette équation sur l'axe (O;x), puis on l'intégre entre l'interface et un point

d'ordonnée nulle :
p(x=0) p°= g(0 x)
8
< ! 0 donc p(x=0,z=1 ) =
On remarque que pourp(x = 0,z) = pam, car . @é! 1 p( ) = P atm
B EM= 0
@z
Finalement on a :

G G —
pgaz pliquide = 0OX

Condition aux limites - composante normale

D'aprés la loi de Laplace, on a la relation :

p(x = xg) p(x = Xg) =

Pro | du ménisque statique

On obtient le systéme d'équation :

(

Patm P(X = Xg) = 0OX

, OX =
Patm P(X = Xg) =

On intégre alors I'équation obtenue entre I'ordonnéex = 0 et une ordonnée quelconque

X
z X Z X
gx dx = @h(x)! @% 35 X
0 o (1+(@x)/ @¥)
Sachant que :
uo 0 yof1+ u®)V2 u0(2u0u°9%(l+ u®) 2
(1+ u®)v2 (1+ u®)V2
o0 u®00
T (1+u®)V2  (1+ u®)¥2
_ u® (1+ u® 1)u®
T (1+ u®@)V2 (1+ u®)3/2
~ 00 (1+ u®)u% Y
- (1+ u®)V2  (1+ u®)32  (1+ u®)3/2
00
T (1+ u®)32

On obtient en posant : u = @gi)
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X

"x2 B " @lix)/ @x
2, (1+(@kx)/ @3)"? |

@lx)
@x

La conditions aux limites étant jx=0 =+ 1 on peut alors écrire :

x? @Iix)/ @x
9? =

(1+( @Kx)/ @¥2)"?

En posant @Iix)/ @x= tan( ) on obtient la relation suivante enx = L :

Lz
g— = (sin() 1

La hauteur du ménisque dépend nalement de l'angle de contact entre le liquide et le
solide :

L = IOilc(l sin( g))Y?
avecle = P / g [m] la longueur capillaire.

En intégrant une seconde fois, on obtient le pro | du ménisque statique :

Z 2 ran
X - @lx)/ @x
92 o = vz 1 O
* x  (1+(@kx)/ @¥%)
ol xz! 12
h(x) = ho + lcargcosh 7" 2. 1 ”

avechp dé nit tel que h(x = L) = 0.

Le prol du ménisque statique peut alors étre représenté pour une longueur capillaire
donnée comme on peut I'observer effrigure 5.11

Ces courbes ayant été obtenues avec Gnuplot avec le code suivant :

gnuplot> argcosh(x) = log (xtsqrt ((x**2) 1))

gnuplot> h(x,1) = | * argcosh(2*1/x) 2% * (1 (x*x/(4*1*1)))**0.5
gnuplot> set title 'Menisque statique'

gnuplot> set samples 100

gnuplot> set grid

gnuplot> plot [0:1] h(x,1), h(x,2), h(x,3), h(x,4), h(x,5) , 0 with lines
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Figure 5.11: Schéma 2D du ménisque statique pour di érentes valeurs de 1.

7.3 Prol du ménisque dynamique
Condition aux limites - composante normale

D'aprés la loi de Laplace et I'expression de la courbure dans la zone du ménisque dynamique,
on a la relation :

h
Patm  Piiquide = @@()%X)

Condition aux limites - composante tangentielle

Dans la modélisation de LLD, il n'y a pas de gradient de tension super cielle. La relation
a l'interface entre un liquide et un gaz devient alors :

@u(2) -0
@z z=h(x)
Conservation de la quantité de mouvement
2 @
< GP=0+g  Gud_ Ghx,
© @p—  @h(x) ; @2 @R

@x @X%
On utilise ensuite la condition aux limites de la composante tangentielle entre les deux
uides (air et liquide) pour intégrer I'équation selon z entre l'interface et une position z
quelconque.CL : €X (h(x)) = 0
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Z Z :
z @ux(2) _ ¢t @h(x)
hx) @2 dz = h(x) @x +| g# dz
@u(z) * _ @hx), _°
’ @z @x g' ’ h(x)
A !
L A

Finalement, avec la condition aux limites de la composante tangentielle entre le liquide et
la paroi solide, selonz entre la paroi et une positionz quelconque.CL : uyx(0) = U

z |

Z H
2 @u . _"*  @hx)
, Cerem, St ¢
C e,
[u (D) = @gf;hgl 7 e
2
S w= G,

La vitesse peut étre obtenue d'aprés l'expression précédente. Par conservation de la masse
(dans la phase liquide), avec une masse volumique constante, on a conservation du volume.
Soit pour un uide en mouvement la conservation du débit volumique. Le débit volumique

en 2D est dé nit comme suit :

Qao(x) = Zoh(x) Ux(2)dz = Zoh(x)w Lo, 0 2 hwz o
" ! I
= Uz+ 1 @g(;) + g 263 h(x)222 Z(X)
= Uh(x) = @(2)(;)4, g! h(;)3
On obtient :
Q2p(x) = Qzo(h1) |
uh 2 g?ﬁg.g:um 1 %]),1%+g.h§
. Uh+ 23 gg 9; = Uhy ghg car courbure nulle enh
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Adimensionnalisation

h3 3 hi @h 9 .3
+ P = _—
hy h 3 h 2 @x g' hy 30 hi
h? @&h g h? g
h +h?3 = =1 =1 = n?
’ 3U x3 @x® U 3 3U !

q— _ L
En posant I; = T (la longueur capillaire) et Ca = Y ('le nombre capillaire étant le
rapport entre les forces visqueuses avec la composante normale des forces liées a la tension
super cielle) I'équation peut s'écrire de maniére simpli ée :
1 h % @h h? _ h?

hog+hd — - &0
(x) 3Ca x. @< 3Cal 3Calz

En posantx. = h; (3Ca;) V3 I'équation devient :

@x® h3 3calz h?
Finalement, les parameétres caractéristiques permettant I'adimentionnalisation sont :hy
et Xc. On peut alors dé nir les parametres adimensionnés (comportant une étoile) :

@h 1h+h§h31

h=h hy |x=x hy(3<k) V3

Tab. 5.2: Paramétres adimensionnés du probleme

A travers , le deuxiéme terme de I'équation précédente constitue la contribution de la
gravité. Celle-ci peut étre négligée si les forces gravitaires sont négligeables devant les forces
de tensions super cielles, soitl; >> 1. L'équation adimensionnée devient :

@h 1 h
@x3  h3

Condition d'intégration

Le raccord du ménisque dynamique avec le Im d'épaisseur uniforme donne les conditions
aux limites suivantes :h (+1)! 1, %J'yl) I Oet @h*@(;lﬁ) I 0.

Pour résoudre I'équation, on doit raccorder les ménisques statiques et dynamiqudsépaisseur
ou ce raccord intervient étant inconnue, Landau, Levich et Derjaguin ont proposé
d'égaler la courbure du ménisque dynamique en x 1 avec celle au sommet

- . L
du meénisque statique en X h1 (3Can)T

Comme gi‘a I Oquandx ! 1 ,la courbure du ménisque dynamique% tend vers

une constante quandx ! 1




116

Chapitre 5. Annexes

Pour cette constante, Landau et Levich ont prédit % = 0,63 {], Derjaguin % =
0, 64 R1]. White et Tallmadge l'ont plus tard a né en % = 0,642 p5].

La résolution numérique a été réalisée soudlatlab avec une fonctioneg di.m ou
l'on dé nit I'équation di érentielle a résoudre et un script LLD.m résolvant cette équation

di érentielle :

Figure 5.12: Variations de %z.

prol_LLD.m

@h (1

a7 = 0642

1 V8Y8/8/8//8/8/S/8Y 8/ S/ 8y 8/ 8Y 818/ 8/ /8 8/ S 88/ S/ 8/ 8/ S/ 8/ 8/ S/ 8y S/ 8/ 8/ S/ 88/ S 88/ S/ 8BS/ By SPBBEA/ S/ 8/ S/ 88/ S/ 88/ S/ 8/ 818/ 8/ 8/8/8/8/8/8/ 8o
% Determination de la constante de la loi de Landau Levich Derjaguin

© 0 N o o A~ w N

e e e N e s =
© ©® N O U A W N B O

% et du profil de la bulle
%

% Author : Alexandre Mansur

% Date of last modification

01/09/17

R N s T N s R N s T R I T T e s T s e A T i A 2 T e T A A T

clc
clear all

%% Profil avant de la bulle
% Parametres d integration
x_av = 15;

x_ar = 15;

CL=1;

a=1;

plage_x = [x_av x_av];

init = [1+(a*exp( x_av)) a*exp(

x_av) a*exp( x_av)];
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precision = 1e 10;

options = odeset( 'RelTol" ,precision , 'AbsTol"' ,precision*[1 1 1]);
[X_av,H av] = ode45(@(X,H) eq_diff(X,H,CL), plage_x, ini

% H(:,1) <= h(x)
% H(:,2) <= dh/dx (x)
% H(:,3) <= d2h/dx2 (x)

figure (1)

subplot(1,3,1);

plot( H_av(:,1), X av, 'b")
legend ("h™*(x) " )
ylabel ( 'x**' )

xlim ([0 max(H_av(:,1))])

subplot(1,3,2);
plot(H_av(:,2), Xav, 'r")
legend ("h™*Mprime (x**) ' )
title ( 'Profil LLD" )
xlabel ('z™*")

subplot(1,3,3);

plot(H av(:,3), X av, 'g')
legend ("h"*M\prime™\prime (x/*)

eq_di.m

h(3)=d2h/dx2,

h(4)=d3h/dx3

function dh = eq_diff(x,h,CL)

% dh = [dhl dh2 dh3 dh4]

% dhl etant la derivee au premier ordre de h
% on pose h(1)=h, h(2)=dh/dx,

%

% on veut d3h/dx3 =CL * (1 h)/h"3
dh = zeros(3,1);

dh(1) = h(2);

dh(2) = h(3);

dh(3) =CL*(1 h(1))./(h(1).73);
end

t,options);
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Figure 5.13: RésolutionMatlab

7.4 Loi de Landau-Levich-Derjaguin

A n de retrouver la loi de LLD, on égalise les courbure du ménisque statique ex ! L avec
celle du ménisque dynamique ex ! 1 (respectivement en adimensionné&
etx 11 ).

L
hy (3Cag)l/3

@hstatique (X) _ @hdynamique (X)
@y @%

x!'1

soit, en adimensionné

@h statique @h dynamique
@x? , 1 @x? 1

X! ————————
h1 (3cac)l/3

Courbure du ménisque statique

En reprenant I'expression de 'égalité des pression a l'interfacegx = et la hauteur du
meénisque en faisant I'nypothése que le liquide est totalement mouillant (g = 0)

L= pélc

Finalement pour x = L on obtient alors la courbure en haut du ménisque statique :

= 4L = I%p 2l

p

le

NI

statique —



7. La théorie de Landau-Levich-Derjaguin (LLD) - 1942 119

Courbure du ménisque dynamique

S . _ hx)
in=h0
hy
L'adimensionnalisation
X = (3Ca)1’ s
et I'approximation de variation Iente de la courbure dans la zone du ménisque dynamique
= %2 ona:
@h _ @h (1)
@x? @x?
@h/ hy _@h (1)
’ 2 - 2
@ = (3ca)V3 @x
hy
h_ @h(1 )
h 2/ 3@ = = > 7
y 1 (3ca) @% @X2

@h _ (3ca)?3@h (1 )
, @)% hy @x?

dynamique — (3C&)2/3 @h (1 )
hl @X2

@h (1 )

G - 0643

La résolution numeérique a permis de déterminer le coe cient

Egalité entre les courbures

L'égalité entre les courbures statiques et dynamiques donne la loi de Landau-Levich-
Derjaguin, prédisant I'épaisseur déposée en fonction des nombres adimensionnés du probléme :

statique — dynamique

P35 (sca)?3@h (1 )

le  hp @x>2
32/3
, hy = b5 0,643 |, Cca¥3

hy =0,94 I, Cca?3

( §] )2/ 3
Soit avec les parametres de I'étude h, = 0, 94W.

Cependant, lorsque l'on est con né, le rayon du ménisque statique est gouverné par le
con nement.
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8 Deétail de l'intégration du champ de vitesse dans le Im de
lubri cation
@ux(z) _  @h(x)
@z @
Z Z
S LG N ~ @h(x)
h . @z hx) @R @z
. #)
@u(z) * _ @h(x),
@z hx @x b0
@uiz) 1@ _  @h(x)
@z @x @3 (z h(x))
y z," #
z _ "7 @h(x) 1@
, @u(z) = . @R (h(x) Z)+7@X @z
" ! #
;_ @h(x) z2 1@ °
[ux(2)p= - @% h(x)z > + *@XZ ,
|
_ ©@h®x) 2 1@
ux(z) Ug= — @3 h(x)z 5 +—@Xz
|
_ @h(x) 22 1@
ux(z) = — @3 h(x)z > + —@Xz+ Ug
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9 Reésolution numérique de I'équation de lubri cation

Le point important dans la résolution numérique est la dé nition des conditions limites

En e et on ne peut pas dé nir numériquement des bornes in nies.
- 0 - 00
=1, h Im plat — 0, h Im plat

hq)= %), h%x)= %x)

Théorie : N im plat
Numérique : h (x) = 1+ (x),

9.1 Détermination de la fonction (x)

Pour une équation de lubri cation de la forme :

1 h

h 3
h91)= 0, h %1).Un développement limité

h 00%

On sait qu'en théorie :h (1) = 1,
s'impose a n de connaitre & quelle vitessé °°tend vers zéro lorsqueh tend vers 1.

On pose alorsh = 1+ . Finalement le changement de variable améne aux relations :
h =1+
h°= 0

h 00— 00

I'équation de lubri cation devient :
000

(1+ )3
sachant que |mplat = 0O, on peut faire une simpli cation de I'équation di érentielle autour

de I'in nie qui donne :

Cette équation a donc une solution de la forme exponentielle :(x) = e PX

(x)= e

)= pe?
) = p? e
) = e

L'équation caractéristique associée est alors : p = el(*2k) kK 2 N

U3gi(5+ 2.k) k2N

v P=
Soit les valeurs de p suivantes :
p,= Y3 ds
p,= Y3
p;= U3 e

Figure 5.14: Représentation des poles sur le
cercle trigonométrique.
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Le pro | de la bulle peut alors s'écrire de la maniéere suivante :

h(x)= 1+ e /2 €7 x4 eV ¢ x4 o' ¢F x
_ 1/3 (;_'_ipj) X 1/3 X 1/3 (; ij) X
, h(xX)=1+ je 271 + e + 3e 2 'z
Pro | avant de la bulle
Le Im plat est situé en x 1 , il faut donc pour
respecter la condition :h,, o, = 1 que les parties
réelles des racines soient négatives, soit :
1= 3=0
On a alors les conditions limites numériques suivantes :
h _ 1+ U3 x i L
= 2€ Figure 5.15: Schéma du pro | avant
hO=( U3 ,e "x de la bulle.

hO=( V32 6 Y°x

Pro | arriere de la bulle

Désormais le Im plat se situe en 1 . Le pdle de
la partie arriére de la bulle doit étre celui a partie
réelle positive en ce qui concerne la partie imaginaire,
soit :

2 = 0

On a alors les conditions limites numeériques Figure 5.16: Schéma du pro | arriere
suivantes : de la bulle.

P p—
h =1+ e v (%+|T3) X 3e He (% 'Ts) X

1

P~ P3 p_ 1
h 0—- 13 (%4_ lTS) e 1/3(§+'T) x+(% |73) e 1/3(5 i

p_
3
—) X

P P P P
h 00= 2/3 (%_,_ i73)2 e Y3(1+i2) x +(% i73)2 e V3L i2) x
h =1+ Re e Usgs x _ 1+ e Y3cos(5)x Re € Y3sin(3) x

h%= Re ( Y33)e V33 x - U3Re e YT x+iz

h %= Re ( V3ds)% V%7 x = 23 g '%3 x+if
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Qui se simplie en :

k]
wl

1/3 X 1/

h =1+ e 2 COS X+ F

M

3
0 13 q V3% va'3
h "= e 2 Ccos - X+t g+ F
p_
/
h 0= 23g Y33 (0s 1/323 x+%+F

Ces équations peuvent désormais étre résolues numériguement, avdatlab par exemple.

10 Méthode des incertitudes aléatoires

Lors de la mesure d'une grandeur physiquex, l'erreur est la di érence entre la valeur
mesuréex et la valeur vraie X . La valeur vraie est en général inconnue.

10.1 Présentation d'un résultat expérimental

L'écriture rapportant la mesure d'une grandeur physiquex est :

valeur mesurée dex = X X

ou X est la meilleure estimation de la valeur vraieX et x lincertitude sur la mesure
(incertitude absolue). En l'absence d'erreurs systématiques, la valeur vraie de se trouve
probablement dans (ou proche de) l'intervalle allant dex x ax+ Xx.

L'évaluation d'une incertitude expérimentale a partir de I'étude statistique directe de la
grandeur physique recherchée est présentée dans®ection 10.2 Dans la Section 10.3 on
donne les méthodes de calcul d'une incertitude dans le cas ou une formule mathématique relie
la grandeur physique étudiée aux diverses grandeurs e ectivement mesurées.

10.2 Analyse statistique d'une série de mesures

Si on réalisen mesures dex, avec les résultatsxq, X», ...Xn, on écrira le résultat nal sous
la forme :
= Y X
X=X px

10.3 Propagation des incertitudes

On connait les grandeurs expérimentales, y, ... avec les incertitudes x, vy, ... Quelle est
l'incertitude q sur la grandeurg= f (x,y,...)?

g=f(x,y,...)
alorsy

2 2
a= & (x)°+ & (y)+ .
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