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Introdution"There is plenty of room at the bottom" [1℄. Lors d'un disours datantde 1959, Rihard Feynman, prix Nobel de physique en 1965, soulignait déjàtout l'intérêt sienti�que que reèlerait le domaine mirosopique. Ce élèbreextrait est souvent retenu omme la date augurant l'investigation du mondesubmillimétrique. Fore est de onstater que depuis quarante ans, de nom-breux progrès tehnologiques visant à explorer et à réer des objets et dessystèmes de plus en plus petits ont été aomplis. Cette tendane à la minia-turisation s'est partiulièrement aélérée dans le dernier quart du vingtièmesièle et l'un des exemples le plus frappant et représentatif est elui de lamiroéletronique. La rupture tehnologique apportée par la rédution dras-tique de la taille, du temps de alul et de la onsommation d'énergie de sesomposants (notamment du transistor) a révolutionné l'életronique et lesnombreux domaines y faisant appel. S'il était besoin d'apporter des preuvesà ette rupture majeure, l'exemple des progrès réalisés par l'informatique enserait la meilleure démonstration.Ces développements ne se sont évidemment pas restreints à l'életronique.L'idée d'assoier au dispositif une fontion méanique à l'aide de apteurs,d'ationneurs ou enore de réseaux �uidiques a émergé au ours des années1980 où le onept de mirosystèmes prend son origine. Ce domaine in�ne-ment rihe fait appel à de nombreuses disiplines et e n'est qu'à partir dudébut des années 1990 que les premiers mirodispositifs prinipalement �ui-diques sont apparus ave les travaux pionniers de A. Manz et al. [2, 3, 4, 5℄.Cette branhe des mirosystèmes est dénomée miro�uidique. Depuis, ungrand nombre de travaux ont été réalisés sur de tels dispositifs. La miro�ui-dique s'est alors peu à peu émanipée pour devenir une disipline d'étude àpart entière.Lors de la dernière déennie, la miro�uidique a onnu un intense dé-veloppement. Cet essor est notamment dû à l'émergene de tehniques defabriation à la fois simples et relativement peu oûteuses qui assurent unerentabilité aux industriels ainsi qu'une failité d'utilisation et de mise en plaedans un laboratoire de reherhes. L'engouement est d'autant plus grand que
9



les opportunités ouvertes par la miro�uidique laissent espérer une rupturesemblable à elle que nous venons d'évoquer pour l'életronique. Le oneptde "laboratoire sur pue" est d'ailleurs né de l'analogie ave la "pue" életro-nique. L'idée sous-jaente est de miniaturiser et de ombiner sur une "pue"l'ensemble des étapes élémentaires e�etuées dans un laboratoire : mélange,synthèse, dilution, ontr�le de température, déplaement, analyse... La mi-niaturisation et la mise en parallèle des tests permettent de travailler plusrapidement sur des quantités in�mes de produits e qui présente un réelavantage pour les produits hers et dangereux. Il devient également envisa-geable de réer des dispositifs d'analyse et des tests portatifs ne néessitantplus toute l'infrastruture d'un laboratoire. Les outils et méthodologies is-sus de ette tehnologie laissent don entrevoir de nombreuses perspetivesdans les domaines où la portabilité des tests est un atout ainsi que dansles approhes à haut débit d'essai pour le riblage de nouveaux produitset le développement de protooles de tests. Le hamp des seteurs pouvanttirer un béné�e du développement de telles tehnologies est vaste et va-rié : il s'étend de l'industrie himique à la pharmaeutique en passant parle seteur du diagnostique médial. Un large faiseau de disiplines étantimpliqué et assoié dans l'étude et la ompréhension des phénomènes misen jeu en miro�uidique, le onept de laboratoire sur pue a réuni sur unemême thématique une large ommunauté de herheurs provenant d'hori-zons éloignés (hydrodynamiiens, biologistes, mirotehnologistes, himistes,életroniiens, informatiiens, physio himistes, analystes) onduisant à denombreuses réalisations dans des domaines aussi divers que la biologie, lainétique himique ou enore la ristallisation de protéines.Toutes es appliations ouplent un iruit �uidique à la oneption ré-�éhie ave un outil d'analyse et de aratérisation adapté au phénomèneobservé. Il faut don être apable de réer et de développer des outils de me-sure adaptés aux tailles et volumes mis en jeu. L'approhe la plus intuitiveonsiste à miniaturiser et transposer les instruments d'analyses lassiques,e qui n'est ependant pas souvent une hose aisée et e partiulièrementlorsque l'instrumentation méanique est importante. Dès lors, un des hal-lenges majeurs de la miro�uidique est d'imaginer de nouveaux protoolesde mesure pour un large spetre d'appliations. L'objetif prinipal de ettethèse s'insrit dans ette optique puisque nous voulons développer une mé-thode de mesure des propriétés rhéologiques d'un �uide. La problématiqueliée à la transposition des appareils marosopiques au monde mirosopiquesurgit de façon évidente et il semble très di�ile de miniaturiser un rhéo-mètre rotatif. Cei nous a amenés à nous inspirer des rhéomètres apillaires.Le prinipe de base de ette méthode est de mesurer les aratéristiquesde l'éoulement d'un �uide a�n d'en déterminer ses propriétés rhéologiques.
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Cette approhe requiert de mesurer le gradient de pression ou le débit del'éoulement, e qui devient très di�ile à de petites éhelles. A�n d'e�e-tuer ette mesure, nous avons repris une élégante méthode qui fut proposéeen 1998 par P. Galambos et F. Forster [6℄ et qui utilise l'éoulement parallèleentre deux �uides misibles. Nous avons étendu ette approhe aux �uidesimmisibles et l'avons omplétée d'un protoole permettant de aluler laourbe d'éoulement d'un �uide. Notre appliation néessite don l'obten-tion d'un éoulement dans lequel deux �uides immisibles oulent �te à�te. Ce n'est toutefois pas l'unique on�guration d'éoulement qui est ob-servée lorsque deux �uides immiibles sont amenés à une jontion ar il estégalement possible de générer des trains de gouttes donnant ainsi naissaneà un éoulement disontinu.La première ontribution mettant en évidene le ontr�le de la grande va-riété des éoulements entre deux �uides immisibles dans un anal miro�ui-dique est généralement attribuée à T. Thorsen et ses ollaborateurs en 2001[7℄. Ce résultat a susité un grand nombre de travaux tirant pro�t des pro-priétés de es di�érents régimes d'éoulement. La formation puis le transportd'une goutte dans un éoulement est une stratégie largement utilisée pourréer un milieu réationnel isolé et en mouvement ave moins d'un nanolitrede �uide. D'autres travaux utilisent l'éoulement parallèle pour étudier lesinétiques d'extration liquide-liquide. Outre l'intérêt purement sienti�que,on omprend dès lors aisément les enjeux assoiés à la prédition de la natureet des aratéristiques de l'éoulement de �uides immisibles.Le phénomène de rupture d'un jet liquide est un problème lassique, étu-dié depuis plus d'un sièle. J. Plateau [8℄ et Lord Rayleigh [9, 10℄ ont mis enévidene que ette rupture est pilotée par des e�ets apillaires : un ylindre deliquide au repos n'est pas stable. A l'éhelle de la miro�uidique, la rupturereste bien évidemment pilotée par ette instabilité, mais de nouveaux e�etstels que le on�nement ou enore les propriétés de surfae sont à prendre enompte. L'établissement d'un méanisme de formation ouvrant l'ensembledes géométries renontrées en miro�uidique semble d'une remarquable dif-�ulté au vu de la multitude de paramètres à onsidérer. Nous avons paronséquent hoisi d'étudier e problème sous un autre angle en nous onen-trant sur l'établissement des onditions de stabilité d'un jet on�né à basnombre de Reynolds. La question que nous avons herhé à résoudre devientalors : un jet stationnaire peut-il exister dans notre anal miro�uidique ?Ainsi, le travail de ette thèse s'artiule autour de l'étude de l'éoulementde deux �uides immisibles dans des anaux submillimétriques. Cette étudeest plus partiulièrement entrée sur l'éoulement parallèle, situation dans la-quelle les deux �uides s'éoulent �te à �te de manière ontinue. Dans etteperspetive, nous nous intéresserons à la stabilité de et éoulement et nous
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étudierons la transition entre le régime de prodution de gouttes et l'éou-lement parallèle pour di�érentes géométries et onditions expérimentales.Nous utiliserons deux approhes pour rendre ompte des résultats observéspuis nous montrerons ensuite omment et éoulement peut être utilisé pourmesurer la ourbe d'éoulement de �uides omplexes, et e dans di�érentesgéométries.Ce mémoire est organisé de la manière suivante :� Les deux premières parties sont onsarées à une brève présentationde la miro�uidique et des tehniques expérimentales que nous avonsutilisées. Nous évoquerons des aratéristiques des éoulements aux pe-tites éhelles et nous verrons des appliations utilisant l'éoulement de�uides immisibles. Nous présenterons ensuite les tehniques de miro-fabriation utilisées dans ette thèse.� Une troisième partie est dédiée à l'étude de la stabilité de l'éoule-ment parallèle. Après avoir introduit les travaux signi�atifs sur leséoulements de �uides immisibles, nous présenterons les di�érents dia-grammes de régimes d'éoulement que nous avons obtenus dans di-verses géométries et onditions expérimentales. Nous étudierons la sta-bilité spatiale d'un jet dans un environnement on�né au travers dedeux approhes. Au premier instant du développement de l'instabiliténous proposerons d'étudier, à l'aide d'une analyse linéaire, si elle-iest onvetée ou non par l'éoulement. Une fois l'instabilité développéedans le anal, 'est-à-dire hors du adre d'une analyse linéaire, nousintroduirons un modèle basé sur des arguments de onservation du dé-bit pour prédire les transitions. Nous omparerons les résultats obtenuspar les deux modèles.� En�n, dans une dernière partie, après un bref rappel des notions derhéologie, nous montrerons omment l'éoulement parallèle entre deux�uides immisibles peut être utilisé pour mesurer la ourbe d'éoule-ment de �uides omplexes. Nous présenterons nos travaux dans di�é-rentes géométries et disuterons de leurs avantages respetifs.
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Première partieLa miro�uidique
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Si il est di�ile de donner une dé�nition préise de la miro�uidique, onpeut dé�nir ette disipline omme l'étude et le ontr�le de l'éoulement de�uides dans des réseaux dont la taille aratéristique est submillimétrique.Après avoir présenté un bref historique des origines de la miro�uidique, nousallons nous onsarer sur les éoulements et les phénomènes de transports àpetite éhelle. Nous n'aborderons pas les éoulements dont le ontr�le estassuré par életro-osmose. Les prinipales propriétés de e type d'éoulementsont disponibles dans les référenes [11, 12℄.

Fig. 1 � Dispositif miro�uidique en verre et poly(dimethylsiloxane).Notre présentation partira de l'éoulement d'un �uide simple dans unmiroanal pour �nir sur ertaines propriétés des éoulements de �uides im-misibles. En�n, nous verrons à travers des travaux signi�atifs qui utilisentdes éoulements biphasiques que la miro�uidique ne se restreint pas au dé-plaement des �uides dans des anaux mais qu'elle doit forément y ouplerune méthode de aratérisation du phénomène d'intérêt.
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Chapitre 1Une introdution à lamiro�uidique
1.1 De la hromatographie à la miro�uidiqueLa hromatographie utilise depuis très longtemps l'éoulement dans desapillaires à haute surfae spéi�que pour séparer des espèes himiques enfontion de leur taille et de leur a�nité ave la surfae. Il n'est don pasétonnant que les premiers dispositifs miro�uidiques de Manz et al. [2℄ aientété onçus pour réaliser des opérations de séparation. Cette première pueest en fait une miniaturisation d'un hromatographe liquide. Elle est réa-lisée sur un substrat de siliium qui intègre un déteteur de ondutivitéet un système de valves sur une pompe d'injetion. A l'origine, le prini-pal objetif de la rédution de taille était d'améliorer la séletivité de latehnique de mesure. En introduisant le onept de "miro total analysissystem" (µTAS) la même année, Manz et al. [3℄ soulignaient déjà que l'amé-lioration des performanes analytiques s'aompagnait d'une rédution de laquantité d'éhantillon et de phase mobile utilisée pour e�etuer une analyse.Les premiers e�orts onsistèrent à éto�er les dispositifs en y intégrant desvalves, des pompes et des systèmes de détetion. Un système modulaire futproposé par A. Manz et al. pour ontr�ler les éoulements dans plusieurs ir-uits �uidiques sans l'adjontion de pièes méaniques [4, 5℄. Ce système estonstitué d'un ingénieux empilement de plusieurs pues libres de tourner surelles-mêmes a�n de onneter ou d'isoler les di�érents iruits. L'utilisationde pompes életroosmotiques a permis de surmonter beauoup de di�ultés.Il en e�et possible de ontr�ler les éoulements dans un réseau de anaux sansutiliser auune valve. Il su�t pour ela de permuter le hamp életrique auxbornes des anaux [13, 14℄. Ce système de pompage a été largement utilisé
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dans les proessus de séparation. Le hamp életrique utilisé pour induireun éoulement par fore életroosmotique ajoute également un phénoméned'életrophorèse qui permet de séparer les partiules selon leur harge. L'éle-trophorèse sur une pue en siliium et verre fut intégrée ave suès en 1992[15, 16℄. La séparation sur pue onnût alors un essor onsidérable. La sienedu vivant s'est partiulièrement interessée et investie dans ette tehnique.La séparation d'oligonuleotides [17℄, d'ADN [18℄ et d'amino aides [19℄ ainsique la manipulation de ellules par un hamp életrique [20℄ furent réaliséesave suès. Tous es dispositifs à base de siliium utilisent des tehnologiesde fabriation empruntées à la miroéletronique.

Fig. 1.1 � Exemple d'un iruit miro�uidique ombinant de multiples étapesà l'aide d'un réseau omplexe de anaux et de valves. Cette réalisation tiréede la référene [21℄ ontient 256 hambres de réation. Le volume de haquereservoir n'exède pas 750 pL et il est possible d'y faire réagir deux �uides. Ledéplaement des �uides vers haune de es hambres est assuré par un sys-tème omplexe de 2056 valves. Dans e papier, les auteurs montrent ommente dispositif peut être utilisé pour tester l'expression d'une enzyme.Une nouvelle impulsion est donnée à la �n des années 1990 ave l'émer-gene de nouvelles méthodes de fabriation sur des matries d'élastomères[22, 23, 24, 25, 26℄. Une ontribution essentielle a été apportée ave le déve-loppement de la lithographie souple au sein du groupe de G. M. Whitesides[27℄ à l'université d'Harvard. Ce proédé permet d'obtenir simplement des
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anaux formés dans une matrie de poly(dimethylsiloxane) (PDMS) qui estensuite sellée ave une plaque de verre. On parle de lithographie souple arette tehnologie passe par une étape de lithographie lassique pour obtenirune matrie d'élastomère "souple" qui ontient l'empreinte des anaux. Nousdétaillerons plus loin e proédé qui est largement utilisé dans la ommunautémiro�uidique ar il présente l'avantage d'être simple, rapide et relativementéonomique une fois le matériel investi. La souplesse, l'inertie himique etla perméabilité du PDMS lui onfèrent de nombreux avantages pour les sy-tèmes biologiques [28, 29℄ ainsi que pour la fabriation de valves et de pompesintégrées dans le iruit [30℄.En parallèle à es développements dans le domaine de la fabriationd'autres travaux ont été onduits pour améliorer le ontr�le des éoulements[11, 12℄, la manipulation de faibles quantités de �uide [11, 12℄ et le mélange[31℄. Tous es travaux sont essentiels ar ils permettent de fournir et de diver-si�er les di�érentes "briques" à disposition lors de l'élaboration d'un iruitmiro�uidique. Un exemple d'une réalisation très aboutie est présenté surla �gure 1.1. Elle montre la diversité et la omplexité des réseaux �uidiquesqu'il est possible de réer sur une pue miro�uidique.Bien entendu, dans toutes les appliations, il ne su�t pas de déplaerles �uides dans des anaux submillimétriques mais il faut également êtreapable d'aller analyser et aratériser les propriétés d'intérêt. A la vue desquantités de �uide et des tailles impliquées, les méthodes d'analyse lassiquesne peuvent pas être diretement utilisées. Il onvient don de les transposerou d'en développer de nouvelles. De nombreux démonstrateurs ont été réa-lisés dans un grand nombre de domaines [12, 32, 33℄. Nous en présenteronsquelques uns à la �n de e hapitre.Si elle était initialement destinée à améliorer l'e�aité des séparationsen himie analytique, la miro�uidique s'est depuis largement developpée.Elle ne se limite plus au ontr�le et à la manipulation des éoulements. Ladé�nition inorpore maintenant les méthodes de détetion assoiées au iruit�uidique. Dans la suite, nous allons introduire les propriétés d'éoulement des�uides dans les anaux miro�uidiques avant de voir quelques appliationsdans le domaine de la physio-himie qui tirent partie de es éoulements.1.2 Propriétés des éoulements à petites éhelles1.2.1 Hydrodynamique à faible nombre de ReynoldsDans la limite où un �uide est assimilable à un milieu ontinu, la des-ription de son éoulement peut être faite à partir de son hamp de vitesse,
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fontion des variables d'espae et de temps. Cette approhe est quali�ée d'eu-lérienne. Dans e adre, la dé�nition du hamp de vitesse est faite à partirdes lois de onservation et des onditions aux limites. La onservation dela quantité de mouvement permet de relier l'aélération d'un élément devolume du �uide à l'ensemble des fores s'exerçant sur e volume :
ρ
∂u

∂t + ρ (u · ∇)u = −∇P + ∇σ + f (1.1)où ρ est la masse volumique, u est le veteur vitesse, P est la pression, σ est letenseur des ontraintes tangentielles et f est l'ensemble des fore volumiquess'exerçant sur l'élément de �uide onsidéré. La loi de onservation de la massepeut s'érire sous la forme suivante :DρDt + ρ∇ · u = 0 (1.2)Lorsque la vitesse de l'éoulement est inférieure à la vitesse de propagationdes ondes de pression, le milieu peut être onsidéré omme inompressible etl'équation 1.2 se réduit à :
∇ · u = 0 (1.3)Dans le as d'un �uide newtonien inompressible, la ontrainte tangentielleest reliée au gradient de vitesse par la visosité η selon :
σ = η∇u (1.4)L'équation du mouvement d'un �uide newtonien inompressible s'érit donsous la forme suivante :

ρ
∂u

∂t + ρ (u · ∇)u = −∇P + η△u + f (1.5)C'est l'équation de Navier-Stokes, maîtresse de tous les éoulements de �uidesnewtoniens inompressibles. En l'absene de fore de volume, f=~0, le trans-port de la quantité de mouvement peut être d'origine visqueuse ou onve-tive. L'importane relative de es deux e�ets est estimée par le nombre deReynolds, rapport entre les fores inertielles et visqueuses :
Re =

ρ|u|d
η

(1.6)où d est la taille aratéristique de l'éoulement. Il s'agit par exemple dudiamètre du tube dans lequel le liquide s'éoule. Dans le adre de la mi-ro�uidique, la taille aratéristique, omprise entre quelques mirons et le
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millimètre, est telle que l'hypothèse de ontinuité du �uide est bien valide etque la majorité des éoulements est obtenue pour des bas nombres de Rey-nolds. Ainsi, les termes d'inertie (ρu · ∇u) de l'équation de Navier-Stokespeuvent être négligés et pour un éoulement stationnaire soumis à auunefore de volume, l'équation 1.5 peut se réduire à l'équation de Stokes :
η△u = ∇P (1.7)Sous ette forme, l'équation du mouvement ne ontient que des termes auxdérivées partielles linéaires. La prinipale onséquene de ette linéarité estla laminarité des éoulements à bas nombre de Reynolds.
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Fig. 1.2 � Capillaires à géométrie ylindrique et retangulaire sur lesquelssont reportés les notations utilisées dans le texte.En l'absene de glissement aux parois il est possible de résoudre etteéquation dans de nombreuses géométries. Dans le as d'un tube ylindriqueet ave les notations de la �gure 1.2-a), la résolution aboutit à l'expression1.8 pour la vitesse et à l'équation 1.9 pour le débit.
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4η
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∂zP ez (1.8)

Q = −πR4

8η
∂zP (1.9)Ce résultat est onnu sous le nom de loi de Poiseuille [34, 35℄. Le termereliant le débit au gradient de pression, πR4

8η
, est souvent quali�é de résistanehydrodynamique par analogie ave l'életriité. Dans ette analogie le gra-dient de pression et le débit orrespondent à la di�érene de potentiel et àl'intensité. Il est ainsi souvent possible de représenter un réseau de anaux de�uidique par un iruit életrique équivalent [36℄. L'équation 1.9 montre quele débit varie ave la puissane quatrième du rayon. Pour une même valeur de
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débit, la rédution par deux de la taille du apillaire engendre don un éou-lement quatre fois plus rapide mais surtout un gradient de pression seize foisplus important dans le liquide. C'est pour ette raison que, même pour desdébits faibles, les pressions mises en jeu en miro�uidique sont importantes.L'éoulement dans une géométrie retangulaire semblable à elle présentéesur la �gure 1.2-b) peut également se aluler de manière analytique à partird'un développement en série de Fourier. En utilisant les notations de la �gure1.2-b) la vitesse et le débit dans une telle géométrie s'érivent :
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� ∂zP (1.11)Les pro�ls de vitesse normalisés obtenus dans les deux géométries de la �gure1.2 sont traés sur la �gure 1.3.
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Fig. 1.3 � Pro�l de vitesse normalisé dans un apillaire irulaire (a) etdans un apillaire retangulaire (b) dont la setion transverse à un rapportd'aspet égal à 2.Notons qu'il est également possible de résoudre les équations du mouve-ment dans des setions de forme elliptique et triangulaire. Ces résultats sontdisponibles dans le papier de N. A. Mortensen et al. [37℄.La forme parabolique du hamp de vitesse a pour onséquene de dis-perser les partiules ou moléules au sein de l'éoulement. Un ensemble de
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moléules présentes dans une setion transverse à un instant donné n'est plusdans un même plan l'instant d'après. Les moléules du entre ont en e�etparouru une distane plus grande que elles situées sur les bords. Les tra-eurs sont alors étalés selon une parabole similaire à elle présentée sur la�gure 1.4-a).
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Fig. 1.4 � Dispersion de partiules au sein d'un éoulement non homogènedans un apillaire de diamètre d. Les partiules réparties dans un mêmeplan à l'instant initial sont dans un premier temps dispersées par le pro�lparabolique du hamp de vitesse (a). Pour des temps supérieurs les partiulesont le temps de di�user sur la largeur du anal e qui permet d'homogénéiserla dispersion. La répartition des partiules est alors un "bouhon" avançantà la vitesse moyenne de l'éoulement et s'étalant dans la diretion axiale duanal (b).Le hamp de vitesse n'est ependant pas l'unique soure du transport dematière. Les moléules et partiules di�usent également du fait de l'agitationthermique. Ce transport di�usif permet d'homogénéiser la dispersion au seinde l'éoulement pour des temps supérieurs au temps de di�usion sur la largeurdu anal, tdiff , dé�ni par : tdiff =
d2

2D
(1.12)où d est le diamètre de la setion transverse et D est le oe�ient de di�usionexprimé en m2·s−1. En e�et, à partir du moment où les partiules ont euassez de temps pour di�user d'un bord à l'autre d'une setion transverse duapillaire, elles ont toutes, en moyenne, pu explorer l'ensemble du hamp devitesse. Leur vitesse moyenne tend don vers la même valeur alors qu'elles
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ontinuent à di�user dans le sens de l'éoulement. Ainsi pour t>tdiff , lesmoléules présentes dans le même plan à l'instant initial avanent à la vitessemoyenne de l'éoulement tout en s'étalant dans le sens du hamp de vitesse.Ce régime est shématiquement représenté sur la �gure 1.4-b).Ce phénomène est onnu sous le nom de dispersion de Taylor-Aris [38,39, 40, 41℄. La dispersion des partiules dans un éoulement non homogènepasse d'un régime dominé par la onvetion à un régime dominé par les e�etsdi�usifs.Le nombre de Pélet est le rapport entre les e�ets onvetifs et di�usifs.Il est dé�ni par :
Pe =

uL

D
(1.13)Il permet d'estimer le régime de transport dominant pour des partiulesdi�usant ave le oe�ient de di�usion D dans un éoulement de vitessemoyenne u et e après une longueur L donnée.Les phénomènes di�usifs ne se limitent pas au transport de moléules etpartiules au sein d'un �uide homogène, ils interviennent également lorsquedes �uides misibles sont utilisés. Dans le paragraphe suivant nous allonsdérire quelques propriétés des éoulements de �uides misibles. Ces éou-lements soulèvent un point essentiel de la miro�uidique : le mélange des�uides à faible nombre de Reynolds.1.2.2 Les éoulements de �uides misiblesConsidérons le as simple d'une jontion en T dans laquelle deux �uidesmisibles sont introduits. Après la jontion, les deux �uides s'éoulent �te à�te tout en se mélangeant. Du fait de la laminarité de l'éoulement, les pro-essus di�usifs sont les seuls à assurer un transport de matière dans le senstransverse à l'éoulement et don à induire un mélange. De plus, l'éoulementétant inompressible, il ne s'agit plus d'un simple méanisme de di�usion maisd'un proessus d'interdi�usion d'un �uide dans l'autre. Lorsqu'une moléuledi�use d'un �uide dans l'autre il faut qu'elle soit "remplaée" par une molé-ule de l'autre �uide. Les onstantes de di�usion sont don interdépendantes.Etablir la artographie du mélange des deux �uides n'est pas une hose aisée.Un ouplage évident ave l'éoulement apparaît alors. De plus, lors de la priseen ompte de l'éoulement, survient également le problème de la dé�nitiondes propriétés du milieu. En e�et, alors que les �uides se mélangent, leursvisosités et densités évoluent ontinuement dans une setion transverse et ildevient très di�ile d'établir le hamp de vitesse. Il est ependant possiblede se plaer dans des situations où il est envisageable de dé�nir l'éoulement.
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La situation la plus simple est elle où les termes onvetifs dominent lese�ets di�usifs (et don le mélange). Dans e as, les deux �uides s'éoulent dela même manière que deux �uides immisibles. Ils suivent l'équation de Stokesave les onditions de ontinuité de la vitesse et du tenseur des ontraintesnormales (sans les termes de tension de surfae) et tangentielles à la limitedes domaines dé�nis par les deux �uides. Le positionnement des deux �uidesdans une setion transverse dépend alors de leur rapport de visosité et deleur rapport de débit. La �gure 1.5 représente un lihé pris dans une tellesituation expérimentale. Les auteurs montrent que dans leurs onditions ex-périmentales, la onnaissane du rapport des débits et du positionnement del'interfae permet de aluler le rapport de visosité entre les deux �uides[6℄. Notons toutefois que l'interfae n'est pas forément plane et que sa formepréise est di�ile à déterminer expérimentalement. C'est notamment le aslorsque les deux �uides misibles n'ont pas les mêmes a�nités ave les sur-faes du anal.

Fig. 1.5 � Eoulement dans un anal en T entre de l'eau (en noir sur l'image)et une solution de dextran dans laquelle de la �uoreséine (FITC) est ajou-tée. Ce lihé est pris dans des onditions expérimentales où la di�usion estnégligeable par rapport aux termes onvetifs. Le positionnement des deux�uides newtoniens ne dépend que du rapport de visosité et du rapport desdébits des deux �uides injetés. Tiré de la référene [6℄.Lorsque la di�usion n'est plus négligeable il est possible d'imager et d'étu-dier le mélange des �uides dans ertaines situations expérimentales. Cei estpar exemple possible dans le as où les deux �uides ont la même visosité. Lemélange n'a�ete alors plus le pro�l de vitesse de l'éoulement de Poiseuille.R. F. Ismagilov et ses ollaborateurs [42℄ ont utilisé la mirosopie onfoalede �uoresene pour imager la zone d'interdi�usion dans un anal retangu-
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laire en forme de T représenté sur le �gure 1.6-a). Un des �uides ontient unsel qui forme un omplexe �uoresent lorsqu'il renontre le alium présentdans l'autre �uide 1.6-b). La inétique de formation du omplexe �uoresentest très rapide, si bien que l'établissement de la artographie de e omplexepermet d'imager la zone d'interdi�usion 1.6-). Le ouplage de la di�usionave l'éoulement apparaît lairement dans es lihés où la zone �uoresenteest plus importante à proximité des murs, 'est-à-dire là où le temps de séjourdes partiules est le plus long.

Fig. 1.6 � Phénomène d'interdi�usion imagé par mirosopie onfoale de�uoresene [42℄. Deux �uides sont introduits dans les deux bras d'une jon-tion en T. La di�usion d'un sel qui forme un omplexe �uoresent permetd'imager la zone de réation et don d'interdi�usion étant donné la inétiqueélévée de la formation du omplexe. La mirosopie onfoale permet de son-der la répartition de e omplexe �uoresent dans des setions transverses del'éoulement à di�érentes distanes de la zone d'introdution. Le ouplageave l'éoulement rend la largeur de la zone de di�usion plus importante àproximité des parois, régions dans lesquelles le temps de séjour du omplexeest important.A�n de réduire la omplexité de l'éoulement en éliminant la dispersiondue aux termes onvetifs dans le sens de la di�usion, une solution onsiste àutiliser une ellule de rapport d'aspet fortement aplati dans laquelle l'éou-lement est quasiment identique à elui entre deux plans parallèles. Le pro�lde vitesse est essentiellement dans le sens de la plus petite des dimensions.En ouplant e type de géométrie à une détetion par mirosopie onfoale
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Raman, J.-B. Salmon et al. [43℄ ont extrait les oe�ients d'interdi�usion deliquides purs.Une analyse rapide de l'équation 1.2.2 permet de onstater que la rédu-tion d'éhelle aélère le proessus de di�usion. Le temps de mélange pardi�usion est don largement diminué dans un anal miro�uidique. Bien en-tendu, ei ne signi�e pas que le temps global de mélange est amélioré ar,à l'éhelle marosopique, le mélange est essentiellement assuré par des ef-fets onvetifs et turbulents. Dans l'optique de la préparation d'éhantillonou de la aratéristion de proessus inétique, l'optimisation et l'aélérationdu mélange dans un éoulement laminaire est un hallenge essentiel de lamiro�uidique. Des solutions ont été apportées pour améliorer le temps demélange et, dans haune d'entre elles, le prinipe est d'augmenter l'interfaeentre les deux �uides.

Fig. 1.7 � Mise en évidene du mélange induit par des hevrons gravés aufond du anal. En alternant es motifs il est possible de brasser les �uides etd'augmenter onsidérablement leur surfae de ontat et ainsi, de diminuerde manière signi�ative le temps de mélange. Tiré de la référene [44℄Une solution élégante proposée par Strook et al. [44℄ onsiste à utiliserdes anaux dans lesquels un motif en relief ayant une forme en hevron estgravé. Ces motifs rajoutent une omposante de la vitesse dans le sens obliqueà l'éoulement. En alternant de manière judiieuse es motifs, il est possible
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de réer un éoulement s'enroulant plusieurs fois sur lui-même omme lemontrent les lihés de la �gure 1.7. Le brassage assuré par ette modi�ationpassive de l'éoulement améliore grandement le mélange.Une autre méthode onsiste à séparer haun des �uides dans un sous-réseau de anaux puis de les reombiner. Ce faisant on passe d'un éoule-ment à deux tranhes de �uide à un éoulement omposé d'une multitudede tranhes, multipliant par là même la surfae de mélange entre les �uides.Ce prinipe est notamment utilisé dans le mélangeur SIMM-V2 développépar l'Institut für Mikrotehnik Mainz (IMM) et testé par W. Ehrfeld et al.[45℄ a�n d'en évaluer l'e�aité. C. Simonnet et A. Groisman [46℄ ont réem-ment proposé une géométrie qui permet également d'aélérer le temps demélange en générant des éoulements tridimensionnels entre des anaux avedes rapports d'aspet opposés. La géométrie est présentée sur la �gure 1.8.

Fig. 1.8 � Géométrie tridimensionnelle proposée par C. Simonnet et A. Grois-man pour induire un éoulement tridimensionnel augmentant la surfae deontat entre deux �uides misibles. Lorsque l'un des �uides est �uoresentdes oupes en setion transverse permettent d'imager l'évolution du mélangeaprès plusieurs passages suessifs dans la ellule de mélange. Tiré de la ré-férene [46℄.Des méthodes atives ont également été developpées. Le but de es mé-thodes est de perturber l'interfae entre les deux �uides dans la diretiontransverse à l'éoulement et e a�n d'ajouter une omposante de vitesse per-pendiulaire à l'éoulement. Des réalisations expérimentales ont été proposéespar M. H. Oddy et ses ollaborateurs (voir �gure 1.9) en utilisant une per-
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turbation életroinétique de l'interfae [47℄ et par A. Dodge et al. [48℄ parune atuation pneumatique à l'aide de pompes péristaltiques intégrées [30℄.

Fig. 1.9 � Mélange de deux �uides par une déstabilisation életroinétiquede l'interfae. Tiré de la référene [47℄.L'absene d'inertie semble don onférer aux éoulements un aratèreomplètement déterministe. Des e�ets non linéaires peuvent néanmoins ap-paraître ave des solutions de polymères. La visoélastiité de es solutionspermet en e�et d'observer des éoulements ne véri�ant plus les propriétés dereversibilité de l'équation de Stokes. A. Groisman et ses ollaborateurs ontmontré qu'un éoulement d'une solution visoélastique dans un anal onsti-tué d'une série d'entonnoirs emboîtés les uns dans les autres ne présente pasles mêmes ouples pression-débit suivant que la solution s'éoule dans un sensou l'autre du anal [49, 50℄. Cette instabilité à bas nombre de Reynolds aété utilisée par A. Groisman et V. Steinberg [51℄ pour mélanger des �uides.Deux �uides, dont un fortement visoélastique, s'éoulent dans un anal si-nueux. Une instabilité se développe dans le �uide non-newtonien et généredes éoulements tridimensionnels qui assurent une perturbation de l'interfaeet ainsi le mélange des �uides. La omplexité de l'éoulement peut égalementêtre grandement augmentée lorsque des �uides immisibles sont utilisés. Ceséoulements introduisent une interfae �uide-�uide entre les liquides qui estsujette à tous les phénomènes liés à la apillarité. Les e�ets apillaires entrentalors en ompétition ave les e�ets visqueux et de nouvelles on�gurations
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d'éoulement doivent être prises en ompte. Dans le hapitre suivant, nousproposons de nous intéresser à quelques propriétés de es éoulements.1.2.3 Les éoulements de �uides immisiblesLa réation d'une interfae libre entre les �uides introduit tous les phéno-ménes liés à la tension de surfae. Souvent antagonistes des e�ets de apilla-rité, les e�ets de pesanteur peuvent être négligés dans les anaux submillimé-triques. La longueur au-dessus de laquelle les fores de pesanteur dominentles fores apillaires peut être estimée par :
lc =

s
Γ

∆ρg
(1.14)où g est l'aéleration de pesanteur, ∆ρ est la di�érene de masse volu-mique et Γ est la tension de surfae. Cette longueur est quali�ée de longueurapillaire. Dans le as de deux liquides, elle peut être estimée à quelquesmillimètres. Elle est par exemple de 3,2 mm sous des onditions normalesde pesanteur, pour deux �uides dont ∆ρ=300 kg·m−3 et ave Γ=30 mN/m.Ainsi la gravité n'a pas un r�le signi�atif sur la déformation des interfaesen miro�uidique.Lorsque deux �uides immisibles sont introduits dans un anal miro�ui-dique une grande variété d'éoulements peut être observée après la jontionde es �uides. Suivant les onditions expérimentales il est possible de for-mer des gouttes monodiperses ou polydisperses, des éoulements en ollierde perles ou enore des éoulements parallèles, stables ou instables. Un panelde es di�érents type d'éoulement est présenté sur la �gure 1.10. Ces di�é-rents régimes sont aessibles pour un même système de �uide en jouant surles propriétés des �uides et sur les onditions et paramètres d'injetion. Unedes premières réalisations dans un anal miro�uidique a été rapportée dansun travail de T. Thorsen et al. [7℄. Ils ont montré qu'il était possible d'obtenirdi�érents types d'éoulement ave la géométrie en T de la �gure 1.10-a). Enutilisant une géométrie en roix dans laquelle les �uides suseptibles de sedisperser sont introduits dans les anaux latéraux, R. Dreyfus et ses ollabo-rateurs [52℄ reportent également les di�érents régimes d'éoulements observéspar T. Thorsen. A. M. Gañán-Calvo et J. M. Gordillo ont introduit une géo-métrie dans laquelle ils forent des �uides immisibles à s'éouler au traversd'une onstrition [53℄. Ce type de géométrie est quali�ée de "�ow fousing".En injetant un gaz au entre d'une olonne de liquide en éoulement, puisen foalisant et éoulement au travers d'un ori�e de quelques dizaines demirons, les auteurs montrent que e dispositif permet également d'obte-nir des gouttes ou des jets d'air (voir �gure 1.10-e)). En transposant ette
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géométrie dans un anal en verre-PDMS, S. L. Anna et ses ollaborateurs[54℄ obtiennent le même omportement ave également une grande zoologied'éoulements, omme on peut le onstater sur la �gure 1.10-b).
a) b)

d)

e)c)

Fig. 1.10 � Séletion de lihés d'éoulements de �uides immisibles dans desanaux miro�uidiques. Pour un même système de �uides immisibles il estpossible d'obtenir des gouttes, des jets et des jets instables en fontion desparamètres d'injetion des �uides. Ce omportement est observé dans unegrande diversité de géométrie. a) est extrait de [7℄, b) de [54℄, ) de [55℄, d)de [56℄ et e) de [53℄.Tous es travaux mettent lairement en évidene que la présene d'uneinterfae �uide-�uide libre introduit une remarquable omplexité. La tensionde surfae est évidemment à l'origine de la grande variété des éoulementsobservés. Elle se manifeste dans de nombreux phénomènes. Elle diminue l'aireinterfaiale entre les deux �uides et relie le saut de pression normale à l'in-terfae par la loi de Laplae. C'est d'ailleurs es deux méanismes qui sont àl'origine de l'instabilité de Rayleigh-Plateau qui onduit à la déstabilisationet à la rupture d'un ylindre de liquide. Il est important de noter que, quelque soit le méanisme de formation d'une goutte, la tension super�ielle esttoujours à l'origine de sa réation.
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Les di�érenes de mouillage sur les parois ont également une importaneapitale sur la forme de l'éoulement [57, 58℄ ou sur le sens de l'émulsionobtenue dans le anal miro�uidique [59℄. Mouillabilité relative et tension desurfae sont des paramètres essentiels lors de la prise en ompte des éou-lements diphasiques. Malgré la grande diversité observée, on peut toutefoisdistinguer deux grandes atégories d'éoulement. Il y a d'une part les éou-lements au sein desquels les deux �uides s'éoulent de manière ontinue,souvent parallélement entre eux, et d'autre part les éoulements disontinusoù l'un des �uides est emulsi�é et transporté par la phase ontinue om-posée de l'autre �uide. Nous proposons don de nous intéresser de manièredistinte aux prinipales propriétés de l'éoulement parallèle puis à elles del'éoulement sous forme de gouttes.L'éoulement parallèleEn situation d'éoulement parallèle les deux �uides véri�ent l'équation deStokes (équation 1.7).
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Fig. 1.11 � Illustration d'une interfae liquide-liquide ave les notations uti-lisées dans le texte pour les relations de ontinuité.A l'interfae liquide-liquide, shématisée dans la �gure 1.11, le tenseurdes ontraintes tangentielles ainsi que la vitesse sont ontinus [60, 61℄. Enutilisant les notations de la �gure 1.11 es relations se traduisent par :
u1 = u2 (1.15)

η1
∂u1

∂n
= η2

∂u2

∂n
+ ηs

∂2u2

∂t2
(1.16)où n est le veteur unitaire normal à la surfae, t est le veteur unitairetangent à la surfae, u1, respetivement u2, est la vitesse du �uide 1, respe-tivement du �uide 2, η1, respetivement η2, est la visosité du �uide 1, res-petivement du �uide 2, et ηs est la visosité de surfae exprimée en Pa·s·m.Pour des interfaes ourbes et du fait de la tension de surfae, il onvient
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de prendre en ompte un terme supplémentaire dans la ontinuité des foresnormales au travers de l'interfae en utilisant la loi de Laplae :P1 − P2 = ΓC (1.17)où C est la ourbure de l'interfae exprimée en m−1 et Γ est la tension desurfae dont l'unité est le N·m−1. Une onséquene de la loi de Laplae estque dans le as d'éoulement stationnaire de ourbure onstante dans le sensde l'éoulement, les gradients de pression dans les deux �uides sont égaux :
∂zP1 = ∂zP2 (1.18)où z est la diretion de l'éoulement.Nous allons maintenant évoquer le as d'un éoulement parallèle de deux�uides immisibles entré dans un apillaire ylindrique omme dans la �gure1.12. Il s'agit là d'un des as les plus simples des éoulements parallèles quenous avons étudiés au ours de ette thèse. Nous y reviendrons don toutau long de e manusrit dans des situations et des géométries plus ou moinsomplexes.
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Fig. 1.12 � Exemple de géométrie d'éoulement biphasique entrée dans unapillaire ylindrique pour laquelle il est possible de fournir une solutionanalytique du hamp de vitesse. Les notations introduites sur la �gure sontelles utilisées dans le texte.La résolution dans le as d'un jet entré se fait failement à partir del'équation 1.7, des di�érentes relations à l'interfae liquide-liquide (équations1.15 et 1.16) et en assumant une ondition de non glissement sur les parois.Dans le as d'un jet stationnaire entré dans le apillaire de rayon interne
ri, la ourbure est onstante dans le sens de l'éoulement et les gradients depression sont identiques et valent ∂zP dans les deux �uides (équation 1.18).

31



Le pro�l de vitesse d'un éoulement stationnaire et inompressible d'un�uide newtonien s'érit alors :
v(r) =

8<: 1
4ηi

(r2 − r2
i )∂zP + 1

4ηe
(r2

i − R2)∂zP pour 0 ≤ r ≤ ri

1
4ηe

(r2 − R2)∂zP pour ri ≤ r ≤ R
(1.19)où R est le rayon du apillaire et ηi et ηe sont les visosités des �uides interneet externe. Les débits Qe et Qi des deux �uides sont alulés par l'intégrationdu hamp de vitesse sur la setion du anal.

Qe = − π

8ηe
(R2 − r2

i )
2∂zP (1.20)

Qi = −πr2
i

4

�
r2
i

2ηi

+
R2 − r2

i

ηi

�
∂zP (1.21)Le pro�l de vitesse peut également être alulé dans un anal de setionretangulaire lorsque l'interfae entre les deux �uides est plane et perpen-diulaire à un des murs [6℄. Cette situation orrespond au as où les deux�uides ont des propriétés de mouillage exatement identiques sur la surfae.
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Fig. 1.13 � Pro�l de vitesse normalisé dans un o-éoulement entré dans unapillaire ylindrique. Le rapport de visosité entre les deux �uide est de 0,5.Le �uide le moins visqueux est le �uide externe.L'éoulement sous forme de gouttesLa �gure 1.10 montre bien la grande diversité de gouttes et de bulles qu'ilest possible de générer dans un anal miro�uidique. Lorsque les gouttes
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sont plus petites que la dimension du anal, la on�guration dans laquelleelles s'éoulent dépend de leur fration volumique [7, 62℄. Pour des frationsvolumiques importantes les gouttes s'éoulent sous forme de strutures plusou moins ordonnées. Dans le as de bulles d'air, il est possible de former desmousses en arrangement tridimensionnel [63℄ ou bidimensionnel [64℄.Pour des frations volumiques plus petites les gouttes se entrent dansl'éoulement et se déplaent à une vitesse supérieure à la vitesse moyenne del'éoulement. Cei est dû au fait que la vitesse au entre de l'éoulement estplus importante que sur les bords. Ainsi, une goutte plus petite interepte unevitesse moyenne plus importante qu'une grosse goutte et les petites gouttesrattrapent les grandes [65℄. Lorsque les gouttes sont plus grosses que la tailledu apillaire on parle alors souvent de plug. Dans e as, il est relativementdi�ile d'estimer la vitesse de la goutte. Cei est partiulièrement vrai dansle as d'une géométrie retangulaire dans laquelle la phase ontinue peuts'éouler autour des gouttes dans les angles du anal.
déplacement

←a)

b)→Fig. 1.14 � Comparaison entre le régime d'éoulement ontinu et elui sousforme de gouttes a) [66℄ et exemple de trajetoires au sein d'une goutte nondéformée irulant dans un �uide externe b) [67℄.Quoi qu'il en soit, lorsque des gouttes relativement monodisperses sontproduites à la jontion des �uides immisibles, elles s'éoulent dans le analde sortie à une vitesse onstante. Il y a don une équivalene entre le tempsde vie de la goutte et la distane qu'elle a parourue depuis sa formation. Deplus, l'éoulement étant disontinu et disrétisé en petit volume, il n'est passoumis au phénomène de dispersion de Taylor-Aris que nous avons évoquépréédemment. Ainsi, le temps de séjour d'un �uide ontenu dans une gouttese déplaçant dans un anal est dé�ni d'une façon bien meilleure que eluid'un �uide s'éoulant ontinuement dans un anal [66℄ omme illustré sur la�gure 1.14-a).
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L'éoulement au sein de la goutte est assez omplexe. Les onditions deontinuité à l'interfae liquide que nous avons présenté préédemment sontbien évidemment toujours valides. Des reirulations au sein et à proximitéde la goutte permettent d'assurer la ontinuité loale de la vitesse et dutenseur des ontraintes de la goutte se déplaçant dans l'éoulement [68, 67℄.L'étendue de es reirulations dépend de nombreux paramètres dont le rap-port de visosité et la taille de la goutte [69℄. Pour des gouttes touhant lesmurs les lignes de irulation s'apparentent à un éoulement en "henillesde har" s'enroulant de la paroi au entre de la goutte. Près de la paroi lavitesse s'annule alors que près du entre la vitesse s'approhe de deux foisla vitesse moyenne de la goutte. Ces trajetoires ont été mises en évideneexpérimentalement et numériquement par F. Sarrazin et ses ollaborateurs[70℄.Ces reirulations, présentées sur la �gure 1.14-b), assurent un brassage ausein de la goutte mais e dernier n'est pas homogène et séparent la goutte enquatre sous-volumes. Il est ependant possible d'avoir un brassage homogèneen faisant iruler la goutte dans une série de virages qui hange et alternel'orientation des reirulations (voir sur la �gure 1.14-a)). Ces reirulationsont été largement utilisées pour mélanger deux omposés émulsi�és au seind'une même goutte [71, 12, 72℄. Tie et ses ollaborateurs [69℄ ont montré lese�ets du rapport de visosité des �uides et de la longueur de la goutte sur laqualité du mélange.

Fig. 1.15 � Régime de répartition et de rupture de goutte à une jontionsymétrique. La transition entre les deux régimes peut être rationnalisée enterme d'un nombre apillaire extensionnel. Tiré de la référene [62℄.L'éoulement du train de gouttes dans des réseaux de anaux est lui aussiassez omplexe. Lorsqu'une goutte arrive à une jontion plusieurs omporte-
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ments peuvent être observés. Si la jontion est symétrique les gouttes peuventsoit se répartir dans haune des branhes, soit se briser en deux au niveaude la jontion [62℄. La transition entre es deux régimes peut être rationna-lisée en terme d'un nombre apillaire dé�ni dans l'éoulement élongationnelprésent au niveau de la jontion. Les transitions dépendent de la taille de lagoutte, de sa vitesse inidente, de la visosité de la phase externe et de latension de surfae entre les deux �uides. Lorsque les anaux de sortie n'ontpas la même longueur ou la même setion on parle de jontion dissymétrique.La résistane hydrodynamique des deux branhes de sortie est di�érente. Lediagramme dynamique du omportement du train de gouttes à la jontionest bien évidemment a�eté par ette dissymétrie. Dans le régime de rupturede goutte, les tailles des gouttes �lles ne sont plus identiques et sont fontiondes longueurs relatives des deux branhes [62℄.

Fig. 1.16 � Répartition d'un train de gouttes à une jontion asymétrique. Lamodélisation de la perte de harge introduite par la goutte par un supplémentde longueur permet de modéliser les omportements à la jontion. Tiré de laréférene [73℄.En l'absene de rupture, les gouttes ne sont pas équiparties et plus degouttes vont, en moyenne, dans la branhe à faible résistane hydrodyna-mique. Lorsque la di�érene de longueur devient trop importante on passe àun régime de �ltration dans lequel toutes les gouttes passent dans la branheourte. Les régimes de répartition et de �ltration sont représentés sur la �gure1.16. Les transitions entre es régimes ont été modélisées par W. Engl et al.[73℄. En onsidérant la perte de harge introduite par la présene d'une goutteomme un supplément de longueur, les auteurs arrivent à prédire les transi-tions observées expérimentalement. Ils onsidérent que le régime sera �ltrantquand la longueur équivalente de la petite branhe hargée des gouttes estinférieure à elle du anal de grande longueur. Cette transition dépend donde la longueur relative entre les deux branhes et de la fration volumique
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de gouttes arrivant dans le anal en amont de la jontion. Ils proposent éga-lement un modèle permettant d'appréhender les dynamiques de répartitiondans haune des branhes.Le régime �ltrant peut être problématique pour des appliations danslesquelles il est néessaire de véhiuler des gouttes dans un réseau de anauxde di�érentes résistanes hydrodynamiques. Des solutions ont été apportéesa�n de pouvoir ontr�ler l'aiguillage des gouttes au niveau des jontions. G.Cristobal et al. [74℄ ont proposé d'ajouter une géométrie quali�ée de bypassau niveau de la jontion a�n d'augmenter loalement la résistane lorsqu'unegoutte se situe en aval de la jontion. Cette géométrie est reportée sur la�gure 1.17. Cette tehnique permet d'equirépartir e�aement les gouttesune fois que leur fration volumique est ajusté a�n de n'avoir qu'une gouttedans haque bypass. Des méthodes atives ont également été developpéesnotamment par Ahn et al. [75℄. Les gouttes sont aiguillées par des életrodesenfouies dans la matrie de PDMS.

Fig. 1.17 � Amélioration de la répartition d'un train de gouttes à une jon-tion dissymétrique par l'introdution d'une géométrie quali�ée de bypass. Lamodi�ation de la jontion permet d'ajouter une résistane loale. Tiré de laréférene [74℄.Les di�érentes études que nous venons de présenter sur la maîtrise etle ontr�le des éoulements de �uides immisibles permettent de donner unbon aperçu de l'ensemble des outils à disposition de l'utilisateur. Dans laprohaine partie nous allons évoquer quelques appliations utilisant les di�é-
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rentes propriétés et méthodes de ontr�le des éoulement en miro�uidique.1.3 Quelques appliations dans le domaine dela physio-himieDans ette partie, nous allons évoquer quelques réalisations intéressantesréalisées en miro�uidique. Chaune de es appliations tire pro�t de proprié-tés spéi�ques à la rédution d'éhelle et lui ouple une méthode d'analyseadaptée. Nous nous onentrons prinipalement, mais pas exlusivement, surles travaux utilisant deux �uides immisibles dans le domaine de la physio-himie.La miro�uidique a jusqu'à présent été essentiellement utilisée dans lessienes du vivant [32, 33℄. Elle est tout de suite apparue omme une mé-thode élégante pour des tests de riblage des onditions de ristallisationdes protéines. Elle permet en e�et d'utiliser des quantités in�mes de eséhantillons qui sont relativement hers. Une première approhe a onsisté àutiliser une matrie de hambres similaire à elle présentée sur la �gure 1.1.Di�érentes préparations sont injetées dans es hambres isolées de moinsd'un nanolitre de volume [76℄. Les auteurs montrent que ette tehnique per-met d'établir les onditions de ristallisation. Si l'apparition des ristaux estvisible sous mirosope optique il faut ependant être apable d'aller ana-lyser leurs strutures. Pour e faire, il est néessaire d'enlever la matrie enPDMS de la plaque de verre et d'exposer les di�érents ristaux aux rayonsX. Pour éviter ette phase déliate B. Zheng et al. [56℄ ont proposé de réa-liser ette approhe dans un éoulement diphasique. Les gouttes remplaentalors les petites hambres de réation. Cela présente l'énorme avantage depouvoir déplaer et manipuler le milieu réationnel ave un grand ontr�le.La aratérisation se fait toujours par di�ration des rayons X, mais ettefois les gouttes sont amenées sans di�ulté dans un apillaire en quartz quiest ensuite plaé sous la zone de rayonnement. Des lihés illustrant es deuxapprohes sont présentés sur la �gure 1.18.Notons qu'il ne s'agit pas d'une aratérisation in situ de la ristalli-sation ; le dispositif miro�uidique est seulement utilisé pour générer desgouttes. Les matériaux du dispositif miro�uidique ne le permettent pas pourdes problèmes de di�usion et de résistane sous rayonnement. Ce problèmea été résolu par J.-B. Salmon et al. [77℄ à l'aide de dispositifs en polyimideapables de résister au rayonnement d'une ligne synhotron tout en émettantque très peu de signal parasite. Les auteurs ont mis en évidene la validitéd'une telle approhe en mesurant le hangement de struture induit par le
37



isaillement au sein d'un éoulement de mielles géantes.
←a) b)

Fig. 1.18 � Cristallisation de protéines dans un réseau de hambres de 750 pLa) [76℄ et des des gouttes b) [56℄. L'utilisation de gouttes permet de déplaerles éhantillons vers le dispositif d'analyse ou de stokage.La formation de gouttes dans un anal miro�uidique n'est pas seulementun moyen de réer des petits ontainers de �uide isolés. Nous avons égalementvu que leurs propriétés d'éoulement présentent de nombreux avantages. Celapermet d'éviter les problémes de dispersion, et ainsi de dé�nir préisementles temps de séjour du liquide onvoyé par la goutte et de mélanger très rapi-dement plusieurs réatifs à la formation tout en maintenant le milieu brassétout au long du anal omme présenté sur la �gure 1.19-a). La aratérisation
in situ des propriétés qui évoluent dans la goutte permet don de remonterà des informations sur les inétiques des proessus se déroulant au sein dela goutte [66, 71℄. H. Song et R. F. Ismagilov ont utilisé e type d'approhepour mesurer la inétique himique d'une réation enzymatique dont le pro-duit est �uoresent [78℄. Ils mesurent la onstante inétique à partir de la�uoresene en utilisant seulement 200 nL d'éhantillon (voir �gure 1.19-b)).Ils montrent que ette méthode est viable pour mesurer des proessus dontla inétique est supérieure au temps de mélange (typiquement quelques mil-liseondes). Leur méthode de détetion est ependant limitée aux réationsdans lesquelles la �uoresene évolue ave l'avanement de la réation. A�nde pouvoir diversi�er ette approhe G. Cristobal et al. [79℄ ont proposéd'utiliser la mirosopie onfoale Raman. Cette tehnique permet d'aeder
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à la signature himique des moléules présentes dans le volume réationnelet a déjà été employée ave sués par J.-B. Salmon et al. [43℄ pour des éou-lements de �uides misibles dans un anal miro�uidique. La faiblesse dusignal n'est pas un obstale étant donné qu'il est possible de l'intégrer sur ungrand nombre de gouttes et ainsi, de rester le temps néessaire à l'obtentiond'un spetre bien résolu. Les auteurs aratérisent le temps et l'e�aité dumélange en artographiant la omposition himique moyenne (en nombre)dans une goutte pour plusieurs positions dans le anal (voir �gure 1.19-)).
a)

b) →

c) →Fig. 1.19 � Utilisation avantageuse de l'éoulement sous forme de gouttespour évaluer les proessus inétiques. Il est possible d'inorporer de manièrepréise des réatifs au sein du gouttes, puis de les mélanger rapidement etde les aratériser à plusieurs positions en aval sans qu'auun phénomène dedispersion gène la résolution temporelle. a) est tiré de la référene [66℄, b) de[78℄ et ) de [79℄.Jusqu'à présent nous avons évoqué les e�ets de la rédution de taille uni-quement sur les propriétés d'éoulement des �uides. D'autres aratéristiquesde la miro�uidique apparaissent naturellement en utilisant des lois d'éhelleset des nombres sans dimensions [11, 12℄. Elles tiennent essentiellement aufait que le rapport surfae sur volume est onsidérablement augmenté parrapport au monde marosopique. Les phénomènes de surfae deviennentprépondérants devant eux de volumes dans de nombreuses situations. Lagrande surfae d'éhange que présente un volume de �uide permet de favo-
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riser les transferts thermiques ave les parois ou le �uide environnant. Leontr�le de la température est don un atout. Cei peut être partiulière-ment intéressant pour les réations fortement exothermiques ou pour réaliserune trempe rapide d'un système. P. Laval et al. ont développé un systèmemiro�uidique qui permet d'étudier des inétiques de phénomènes dépendantde la température. Des gouttes ontenant un soluté dissous en températureirulent dans un iruit miro�uidique présentant une zone de trempe enaval. Après passage dans la zone refroidie du anal, des ristaux sont susep-tibles de se former dans les gouttes. Le suivi de leur formation en fontion dela distane de parours dans la zone froide permet d'évaluer la inétique denuléation des ristaux. C. Pradère et al. ont étudié le transfert de haleurd'une réation aide-base fortement exothermique par thermographie infra-rouge. Cette tehnique permet d'imager la température du milieu réationnelen fontion du temps. La forte élévation de température du milieu réationnelest rapidement evauée dans le substrat.
a) b)

acide

base

Fig. 1.20 � Visualisation du hamp de température d'une réation exother-mique entre un aide et une base dans une goutte irulant dans un analmiro�uidique a). Clihé de C. Pradère. Formation de ristaux au sein degouttes soumises à une trempe thermique dans un miroanal. La visualisa-tion est faite entre analyseur et polariseur roisés b). Clihé de P. Laval.Le ontr�le de la taille et de la forme des gouttes a été mis à pro�t pourmettre en forme des matériaux in situ [80, 81, 82, 83℄ ou pour réaliser desmatériaux au sein de es gouttes [84, 85, 86, 87℄. Des méthodes ont égalementété utilisées pour fabriquer des oques solides à partir d'émulsions multiples etdes polymersomes générés dans un anal miro�uidique [88, 89℄. Un panel dequelques matériaux anisotropes obtenus par des tehniques miro�uidiquesest donné sur la �gure 1.21.
40



a) b)

c)
d)

Fig. 1.21 � Exemple de divers matériaux anisotropes synthétisés à partir dedispositifs miro�uidiques. a) est tiré de [88℄, b) de [82℄, ) de [83℄ et d) estextrait de [81℄.Les éoulements parallèles de �uide immisibles ont été pour l'instantmoins utilisés que eux sous forme de gouttes. T. Maruyama et al. [90℄ ontutilisé un éoulement parallèle, représenté sur la �gure 1.22-a), pour alulerdes inétiques d'extration liquide-liquide. Ils examinent les onditions d'ex-tration d'ions de zin et d'yttrium entre une phase organique et de l'eauen fontion du pH, des onentrations et du temps de ontat entre les deux�uides. Le temps de ontat est ontr�lé de manière �ne en ajustant les débitsdes deux �uides immisibles. Le même groupe de reherhe avait déjà utiliséun éoulement parallèle entre deux �uides a�n de suivre la inétique d'uneréation de dégradation intervenant à l'interfae entre un liquide organiqueet une phase aqueuse [91℄. K. Ueno [55℄ et ses ollaborateurs ont égalementsuivi une réation se déroulant à l'interfae liquide-liquide de deux �uidesimmisibles s'éoulant de manière parallèle dans un miroanal. Les imagesde la �gure 1.22-b) présentent un extrait de e travail dans lequel on voitque le rendement de la réation augmente en fontion du temps de ontat àl'interfae. Dans des appliations ayant plus trait ave l'élaboration de dispo-
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sitifs, les éoulements parallèles ont été utilisés pour modi�er séletivementla surfae sur une portion du anal [92℄ et pour faire de la gravure loaliséed'életrode imprimée sur le fond d'un anal [93℄.
a) b)

Fig. 1.22 � Utilisation de l'éoulement parallèle pour aluler des inétiquesd'extration liquide a) [90℄ et extraire la inétique d'une réation se déroulantà une interfae liquide-liquide [55℄.Le but de ette thèse s'insrit don dans ette thématique de réationd'outils miro�uidiques déstinés à la physio-himie. Nous allons utilisé l'éou-lement parallèle entre deux �uides immisibles pour mesurer les propriétésd'éoulement de �uides simples et omplexes. Dans un premier temps, nousnous intéresserons à un point essentiel pour notre appliation, et pour toutesles réalisations que nous venons d'évoquer, qui est la stabilité des éoulementsde �uides immisibles. La partie suivante sera onsarée aux tehniques ex-périmentales et le leteur ne souhaitant pas s'y attarder pourra diretementpasser à la partie III.

42



Deuxième partieTehniques expérimentales
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Chapitre 2La mirofabriationLors de la préparation d'une expériene de miro�uidique la fabriationest une étape essentielle. Selon les propriétés désirées (géométrie, nature dessurfaes, rigidité) et les fontions requises pour l'appliation �nale (apteurs,élétrodes) plusieurs stratégies de fabriation peuvent être envisagées. Nousallons détailler les di�érents proédés que nous avons utilisés au ours deette thèse.2.1 La photolithographieLa photolithographie est une tehnique issue la miroéletronique qui estlargement utilisée en miro�uidique. Elle est souvent le point de départ denombreux proédés de fabriation de mirosystèmes. Nous l'avons utiliséepour fabriquer des moules et pour graver himiquement des életrodes oudes anaux dans des lames de verre. Deux grands types de résines sont àdisposition, le hoix se faisant en fontion de l'utilisation �nale du dépot.La résine quali�ée de positive (Shipley, Miroposit) est dégradée lorsqu'elleest soumise à un rayonnement alors que la rétiulation de la résine négative(Mirohem, SU8 2000 serie) est amorée par irradiation ultraviolette (UV).La �gure 2.1 dérit les di�érentes étapes d'une photolithographie. Unsubstrat, généralement en siliium ou en verre, est deshydraté pour améliorerle mouillage de la résine, e qui est essentiel lors de son endution. La résinephotosensible est étalée sur le substrat à l'aide d'une tournette et l'épaisseurdu �lm est ajustée en ontr�lant la vitesse de rotation. Une étape de hau�agepermet d'éliminer les solvants de la résine. Un masque omportant le �lmnégatif du réseau de anaux est alors apposé sur le wafer du siliium, puisl'ensemble est irradié sous une lampe UV.
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substrat (verre ou silicium) déshydratation du substrat

enduction de la résine
évaporation du solvant

irradiation sélective
réticulation des parties irradiées

développement
résine positive

(résine négative)

résine négative

Fig. 2.1 � Proédé de photolithographie. Un substrat de siliium ou de verreest deshydraté puis enduit d'une résine à l'aide d'une tournette. La vitesse derotation permet de ontr�ler l'épaisseur du �lm de résine. Après évaporationdes solvants, la résine est irradiée séletivement à l'aide d'un masque op-tique. Dans la as de la résine négative, la réation de rétiulation est ensuiteaélérée à l'aide d'une étape de hau�age sur une plaque hau�ante. Lesparties dégradées (résine positive) ou non rétiulées (résine négative) sontensuite retirées à l'aide d'un solvant adéquat. Ainsi, suivant la résine utiliséel'empreinte du masque est insrite sous forme de reux ou de bosse.Cei permet d'initier de manière séletive la rétiulation de la résine dansle as de la résine négative, ou de dégrader la résine positive sous la zone
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d'exposition. A�n d'aélérer le proessus de rétiulation de la résine, latempérature du substrat est une nouvelle fois élevée à l'aide d'une plaquehau�ante horizontale. La résine non rétiulée ou dégradée est alors retiréeen la solubilisant dans un solvant adéquat. C'est l'étape de développement.Après séhage sous un �ux d'azote, on obtient le motif du masque imprimédans la résine. Dans le as de la résine négative, le polymère est rétiuléde manière dé�nitive et les parties transparentes du masque apparaissenten bosse de setion retangulaire sur le substrat. Le motif imprimé dans larésine positive se présente sous forme de reux dans l'épaisseur étalée. Il estimportant de noter que la résine positive restante n'est pas rétiulée et qu'ellepeut don être retirée par la suite. Un protoole omplet de fabriation estfourni dans l'annexe A.2.2 La lithographie "souple"Ce proédé est l'un des plus utilisés dans la ommunauté miro�uidique ; ila été developpé par l'équipe de G. M. Whitesides à l'université d'Harvard [27℄et se déompose en deux étapes. La première onsiste à réaliser un moule parle proédé de photolithographie que nous venons de dérire dans la �gure 2.1.Ce moule est ensuite utilisé dans une seonde étape, détaillée dans la �gure2.2. L'empreinte du masque est imprimée dans une matrie d'élastomère enPolydimethylsiloxane (PDMS). Une fois l'empreinte dé�nitivement insritedans la matrie, le tout est sellé par un substrat de verre ou de PDMS.Détaillons un peu plus le protoole de fabriation. Un moule omportantles anaux en relief est obtenu par photolithographie. Un mélange de PDMS(Dow Corning, Sylgard 184) et de son rétiulant en ondition stoehiomè-trique est versé sur le moule puis rétiulé par hau�age à 65 ◦C dans uneétuve. La souplesse de l'élastomère obtenu permet de déouper et de pelerfailement la portion ontenant l'empreinte des anaux. Un emporte-pièeest ensuite utilisé pour perer les trous d'aès au anal �uidique. La ma-trie des anaux et un substrat de verre (ou de PDMS) sont ensuite oxydésdans un plasma ou dans un "UV leaner". Cette étape permet de nettoyeret d'ativer les surfaes en y réant des radiaux très réatifs. A la sortie deette étape, les surfaes sont déliatement mises en ontat a�n d'obtenir unollage irréversible entre les deux substrats. Il est préférable de onsolider leollage des deux surfaes en laissant le dispositif une nuit dans une étuve.Les anaux obtenus par e proédé ont une setion retangulaire s'appuyantsur trois surfaes de PDMS et une surfae de verre. Il est également possibled'utiliser une surfae de PDMS à la plae du verre a�n d'obtenir des anauxentièrement en PDMS. Le protoole omplet est donné dans l'annexe B.
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PDMS et réticulant

chauffage
découpe

oxydation du PDMS et de la lame de verre

collage section transverse

PDMS
verre

moule

Fig. 2.2 � Obtention de anaux en verre PDMS par lithographie "souple".Un mélange liquide de PDMS et de son rétiulant est versé sur un moulemiro�uidique obtenu par photolithographie. L'élastomère est rétiulé parhau�age puis déoupé et pelé du moule. Les trous d'aés sont perés àl'aide d'un emporte-pièe dans la matrie souple, puis l'ensemble est oxydédans un plasma ou un "UV leaner" ave une plaque de verre. A la sortie deette étape d'oxydation et d'ativation des surfaes, les deux substrats sontmis en ontat a�n d'obtenir un ollage irréversible. Les anaux obtenus pare proédé ont une setion retangulaire omposée de trois parois en PDMSet d'une en verre.2.3 La gravure himiqueLa gravure himique du verre permet d'obtenir des dispositifs rigides,transparents et dotés d'une grande inertie himique. Ce proédé est déritdans la �gure 2.3. Une étape de photolithographie permet de protéger lesparties que l'on ne désire pas graver par une ouhe de résine positive. La lamede verre est ensuite plaée dans un bain ontenant de l'aide �uorhydrique.
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Pour une onentration d'aide donnée, la vitesse de gravure est onstante etle temps d'immersion permet de ontr�ler la profondeur des anaux. La résinepositive est ensuite rétirée dans un solvant basique (Miroposit Developer,Mirohem). La gravure étant isotrope, les angles des anaux obtenus dansune setion transverse sont des quarts de erle dont le rayon est égal à laprofondeur des anaux. Une autre plaque dans laquelle les trous d'injetionsont perés est ensuite apposée sur la lame gravée, puis l'ensemble est hau�éau-dessus de la température de transition vitreuse (typiquement au-dessusde 650 ◦C) a�n de fusionner les deux substrats.Notons que ette méthode de fabriation présente des risques liés à lamanipulation d'aide �uorhydrique. De nombreuses préautions doivent êtreprises a�n de limiter au maximum le risque d'exposition.
lame de verre avec

 résine photosensible

bain d’acide fluorhydrique

retrait de la résine

lame gravée

gravure isotrope

section transverse

Fig. 2.3 � Obtention de anaux en verre par gravure himique. Une lame deverre séletivement reouverte d'une résine positive est plongée dans un bainontenant de l'aide �uorhydrique. Cette solution grave le verre sur les partiesnon protégées. La résine est ensuite retirée pour révéler le substrat de verregravé. La gravure étant isotrope, il onvient de noter que les anaux obtenusont des angles en ar de erle dans les angles de leur setion transverse.2.4 La fabriation d'életrodesLa fabriation d'élétrodes (�gure 2.4) utilise un proédé sensiblementidentique à elui que nous venons de présenter pour la gravure himique.Une lame de verre possédant une ouhe ondutrie est séletivement pro-
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tégée par une ouhe de résine positive. La ouhe ondutrie (en or ouen oxyde d'étain et d'indium(ITO)) est ensuite éliminée sur les parties nonprotégées à l'aide d'une solution appropriée. Cette solution est un mélanged'iode dans le as d'un dép�t d'or et une solution d'aide sulfurique et hlor-hydrique pour l'ITO. Le retrait de la résine positive permet d'obtenir unelame de verre ave le iruit d'életrode désiré. L'ITO présente l'avantaged'être transparent alors que l'or posséde une grande inertie himique. Il estégalement possible d'opérer ave un protoole di�érent onsistant à protégerséletivement une lame de verre puis à la reouvrir d'un dép�t onduteur.La résine est ensuite dissoute dans un solvant adéquat �tant par la mêmeoasion le dép�t onduteur se trouvant dessus.
lame de verre avec un 
dépôt conducteur et

 une résine photosensible
dissolution de la couche

 conductrice

retrait de la résine
lame de verre avec les électrodesFig. 2.4 � Fabriation d'életrodes sur un substrat de verre. Une lame de verrereouverte d'un matériau onduteur (or ou ITO dans notre as) est partielle-ment reouverte par un dép�t de résine positive. Cette lame est plongée dansune solution attaquant la dép�t onduteur. Une fois le dép�t omplètementéliminé sur la surfae non protégée, la résine est dissoute dans un solvantapproprié. Nous obtenons ainsi une lame de verre ave le iruit d'életrodedésiré.2.5 Les méthodes d'assemblage2.5.1 Miropipettes en verreCette tehnique de fabriation onsiste à emboîter des apillaires de verrearrés et ylindriques selon un proédé proposé par le groupe de D. A. Weitz
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à l'université d'Harvard [88℄. Les prinipales étapes de ette tehnique sontprésentées sur le �gure 2.5.
étirement du capillaire de verre

rupture de la pointe

assemblage rond dans carré

section transverseassemblage carré dans rond

section transverse

verre à 
basse Tg

filament

Fig. 2.5 � Obtention de dispositifs à partir de miropipette. Un apillairede verre hau�é de manière loale est étiré jusqu'à sa rupture. Une buse estformée dans la pipette obtenue en la trempant dans un verre de basse Tg puisen tirant dessus une fois l'ensemble refroidi. La pipette est ensuite emboîtéeet entrée dans un apillaire arré dont les dimensions internes orrespondentexatement au diamètre externe de la pipette. La présene de oins permetd'introduire un �uide dans le apillaire externe. Il est également possibled'obtenir la on�guration inverse, une pipette arrée dans une ronde. Lesanaux obtenus par ette méthode ont une buse d'injetion entrée au milieude l'éoulement.Un apillaire de verre est étiré jusqu'à sa rupture dans un "pipette pul-ler". Cet appareil est omposé d'un �lament oaxial au apillaire de verrequi permet de hau�er loalement le verre au-dessus de sa Tg et ainsi de leramollir. Les deux extrémités du apillaire sont ensuite eloignées ave unevitesse et une aélération ontr�lées a�n d'obtenir deux pipettes étirées. La
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vitesse et l'aélération permettent de ontr�ler la forme et l'allongement dela région étirée. La buse est ensuite obtenue à l'aide d'une miroforge. Lapointe à déouper est trempée dans un verre porté au-dessus de sa Tg qui estinférieure à elle du verre dont est fait le apillaire. Le ontr�le de l'immersionde la pointe est fait sous une binoulaire. Le tout est ensuite refroidi, piégeantla pipette à une hauteur donnée dans le verre de la miroforge. Le apillaireest ensuite retiré ave préaution a�n de le rompre. Cei permet d'obtenirun apillaire ave une buse dont le diamètre peut varier de quelques mironsà quelques entaines de mirons selon l'appliation envisagée. Cette pipetteest insérée dans un apillaire arré dont la hauteur orrespond exatementau diamètre externe du apillaire de la pipette. Cei permet de la entrermais aussi de disposer d'un anal d'introdution pour un autre �uide. Bienentendu, il est possible de faire l'opération inverse en emboîtant un apillairearré dans un apillaire rond. Cei permet d'obtenir une buse entrée dans unapillaire ylindrique. Ces propriétés géométriques sont impossibles à obtenirave les tehniques de fabriation que nous venons de présenter. A�n d'obte-nir des injetions un peu plus omplexes, il est possible d'emboîter plusieursapillaires entre eux et de les disposer tête-bêhe. Ce proédé a été utilisépar l'équipe de D. A. Weitz pour générer des émulsions doubles d'une grandereprodutibilité [88℄. Il n'est ependant pas possible d'obtenir des dispositifsave des iruits �uidiques très omplexes par ette méthode.2.5.2 Assemblage de lamelles de verreNous avons vu que la gravure himique, de part sa nature isotropique, nepermettait pas d'obtenir des setions retangulaires. A�n de pouvoir obtenirde tels anaux, nous avons développé et utilisé une méthode simple d'as-semblage de lames et de lamelles de verre (�gure 2.6). Cette tehnique nepermet pas de fabriquer des réseaux omplexes de grande préision mais per-met d'obtenir rapidement des anaux retangulaires intégralement en verre.Un réseau simpliste de anaux (un anal simple ou en T) est formé par deslamelles de verre sur une plaque de verre. Un espaeur permet de ontr�ler etd'ajuster la largeur des anaux formés par des lamelles de verre sur lesquellesun adhésif UV (NOA 61, Norland Produts) est appliqué. Une fois la formedésirée obtenue le tout est sellé en l'irradiant sous un rayonnement UV. Unelame de verre dans laquelle sont perés les trous d'injetion est ensuite uti-lisée pour fermer les anaux, toujours ave le même adhésif. L'épaisseur desanaux obtenus est don elle de la lamelle de verre et la largeur est mesurée,
a posteriori, sous un mirosope optique.
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lame de verre
lamelle de verre

colle UV

espaceur

irradiation UV

section transverse

fermeture des canaux

Fig. 2.6 � Obtention de dispositifs à partir de lames et lamelles de verre.Les lamelles de verre sont assemblées sur une lame de verre pour former desanaux dont la largeur est ajustée par un espaeur. La géométrie desirée estsellée à l'aide d'un adhésif optique et une lame de verre perée de trousd'injetion est apposée pour seller les anaux. Les anaux obtenus ont unesetion retangulaire et sont entièrement en verre.
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Chapitre 3Dispositifs et systèmesexpérimentauxDans ette partie nous allons dérire les di�érents montages et systèmesque nous avons utilisés dans la suite du manusrit. Nous verrons égalementles tehniques de aratérisation de nos systèmes.3.1 Les dispositifs expérimentaux3.1.1 Le montage miro�uidiqueLe dispositif expérimental que nous avons utilisé dans la plupart de nosexpérienes est shématisé sur la �gure 3.2. Nous travaillons à débit imposéen utilisant des pousse-seringues (PHD 2000, Harvard Apparatus). Des se-ringues remplies des �uides sont onnetées au mirodispositif via un tubeapillaire en plastique. Plusieurs types de onnetion peuvent être utilisésentre la pue et le tube (voir �gure 3.1). Dans le as de anaux en PDMS letube est introduit dans un trou d'aés d'un diamètre légèrement inférieur àelui du tube. L'élastiité et la souplesse du PDMS assurent l'étanhéité de laonnexion. Pour des dispositifs en verre nous utilisons une onnetique Up-Churh dans laquelle l'étanhéité est assurée en omprimant le tube à l'aided'une ferrule. En�n, lorsque des miropipettes sont utilisées la onnetiqueest faite en insérant le tube dans une aiguille ollée à l'entrée du apillaire.L'observation des éoulements à l'intérieur de la pue se fait à l'aide d'un mi-rosope inversé dont les images sont enregistrées ave une améra. Selon lesbesoins des expérienes nous avons utilisé une améra rapide (Phantom V5)permettant d'aquérir jusqu'à 2200 images par seonde pour une résolutionde 512×512 pixels et une améra CCD (FK-7512-IQ Cohu, Pieper GmbH)
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enregistrant les images à une adene lassique.
tubetube

tube

ferrule

nanoport

PDMS

verreverre verre

aiguille

époxy

époxy

capillaire

(a) (b) (c)

Fig. 3.1 � Connetique utilisée pour : des anaux verre PDMS (a), des anauxen verre (b) et des assemblages de miropipettes ().

pousse seringue

pousse seringue

canal

microscope

tubes

puce

caméra

PDMS

verre

Fig. 3.2 � Montage miro�uidique ave un dispositif verre PDMS. Les �uidessont introduits dans la pue miro�uidique par des tubes reliés à des seringuesremplies des �uides. Des pousse-seringues permettent de ontr�ler le débitd'injetion des �uides. Les éoulements sont observés sous un mirosopeoptique et une améra permet de les enregistrer ou de les �lmer.
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3.1.2 La véloimétrie par imagerie de partiulesLa véloimétrie par imagerie de partiules (PIV - Partile Image Veloi-metry) est une tehnique qui permet de mesurer le hamp de vitesse dans un�uide. Le prinipe est d'ensemener un �uide de partiules olloïdales, tra-eurs de l'éoulement, puis de suivre le déplaement de es partiules dansune tranhe de l'éoulement. La visualisation dans une tranhe peut êtreréalisée par une nappe laser ou par un mirosope. Dans le as de anauxmiro�uidiques, un mirosope à �uoresene ou à transmission est utilisé.Le hamp de vitesse est déduit de deux images suesives dont la or-rélation permet d'estimer le déplaement des partiules. Dans le as d'unéoulement homogène sur la taille de l'image ette orrélation est réalisée surl'ensemble de l'image alors qu'elle est e�etuée sur des portions de l'imagelorsque l'éoulement n'est pas homogène. Le laps de temps entre les deuximages doit être adapté à la vitesse de l'éoulement et doit permettre d'avoirun déplaement des partiules sur plusieurs pixels qui reste signi�atif et nonentahé d'une erreur trop importante. Ce laps de temps doit également êtresu�samment ourt pour que les partiules ne sortent pas du hamp d'obser-vation et pour être sûr d'identi�er la même partiule sur deux images sues-sives. Notons également qu'il onvient d'ajuster proprement la onentrationde traeurs qui ne doit être ni trop élevée, a�n de pouvoir les distinguer laire-ment, ni trop faible pour aumuler un nombre su�sant de données assurantune bonne statistique pour des temps raisonnables. Le temps d'expositiondoit également être adapté à la vitesse des partiules pour éviter tous lesphénomènes de traînées. Pour des phénomènes rapides exigeant des tempsd'exposition très ourts, la sensibilité de la améra ainsi que la puissane del'illumination deviennent des paramètres essentiels. En�n, la profondeur dehamp de l'illumination doit être la plus �ne possible a�n de ne pas prendreen ompte les partiules parasites situées hors du plan de foalisation. Lestraes de partiules dans les plans supérieurs et inférieurs sont généralementéliminées après une étape de seuillage sur l'image enregistrée.Pour répondre à toutes es exigenes, nous avons utilisé un dispositifmonté par J.-B. Salmon au sein du laboratoire et développé en partenariatave la soiété R&D vision. Un mirosope à �uoresene (Olympus IX71)est équipé d'une platine XY, d'un objetif dont la ourse est assurée par unpiézo-életrique (PIFOC PI) et d'une améra sensible (Hamamatsu C8484-05CP) ouplée à un ampli�ateur de lumière (Hamamatsu Image Intensi�erUnit). La �uoresene permet d'obtenir des images ne ontenant que les tra-eurs �uoresents ave une bonne résolution en Z. Les images de �uoresenerelativement peu lumineuses justi�ent le hoix d'une améra sensible pour dé-teter les partiules. Ces améras ne permettent ependant pas d'enregistrer
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des images à haute fréquene. Pour ontourner ette di�ulté un dispositifutilisant un photoampli�ateur permet de faire des ouples d'images espaéesde seulement quelques milliseondes. Les ouples d'images sont enregistrés àla adene lassique de la améra. Ainsi l'aquisition d'images n'est pas ra-pide au sens lassique du terme mais permet de sonder des déplaementsrapides à une fréquene lassique.Le piézo-életrique ainsi que la platine permettent d'e�etuer des déplae-ments préis. Nous avons utilisé ette tehnique pour aratériser les hampsde vitesse de �uides omplexes dans des anaux miro�uidiques de di�érentesnatures himiques. Des tehniques similaires ont été utilisés par G. Degré etal. pour mesurer les propriétés d'éoulement de �uides omplexes [94℄.3.1.3 La mirosopie onfoaleLa mirosopie onfoale est une tehnique qui permet d'améliorer larésolution optique d'un mirosope lassique. Elle repose sur deux prinipesénonés en 1957 par M. Minsky [95℄ :� Une soure d'élairage, néessairement pontuelle, est foalisée par unelentille au niveau de l'éhantillon.� La lumière émise par l'éhantillon est à son tour foalisée sur la surfaed'un déteteur.Bien qu'appliable à tous les types de mirosopie e prinipe est essentiel-lement utilisé en �uoresene. Le prinipe de fontionnement du onfoal estillustré sur la �gure 3.3. L'utilisation d'un laser permet d'obtenir une sourede lumière pontuelle qui est foalisée sur l'éhantillon. Ainsi, ontrairementà la mirosopie lassique où l'éhantillon est illuminé sur son ensemble, unseul point de l'éhantillon est illuminé. Il n'est ependant pas orret de par-ler de point de foalisation étant donné que tous les points situés dans un�ne de lumière sont illuminés et aussi à ause de la di�ration de la lumière.On parle don de volume onfoal. Toutefois l'intensité lumineuse déroît demanière inversement proportionnelle à la distane au point de foalisation.Ainsi ette intensité est rapidement trop faible pour exiter les moléules�uoresentes situées en dehors de la tâhe de di�ration et les signaux émispar les points situés hors du point de foalisation sont éliminés grâe à la pré-sene d'un pinhole de sortie plaé devant le déteteur. Cei permet d'obtenirdes volumes onfoaux très résolus. Il est par exemple d'environ 200 nm delarge sur 1 µm de haut dans du verre (indie de réfration à 1,51) ave unobjetif 63X à immersion.L'obtention d'une image d'un plan foal en XY est réalisée en balayantspatialement l'éhantillon par un système de miroirs galvanométriques. Une
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exploration spatiale selon l'axe optique du mirosope est possible en dépla-çant l'éhantillon ou l'objetif à l'aide d'un système piézo-életrique.
faisceaux hors focale

plan focal

éc
ha

nt
ill

on

miroir dichroïque

lentille

détecteur

source laser

pinhole

filtre d’émission

Fig. 3.3 � Shéma de prinipe d'un mirosope onfoal à �uoresene. Lalumière d'exitation émise par le laser est envoyé sur un miroir dihroïquequi ré�éhit séletivement la lumière d'exitation et qui est transparent pourla lumière émise par �uoresene. Le faiseau est foalisé sur l'éhantillon àl'aide de l'objetif. La lumière émise par �uoresene de l'éhantillon fait lehemin inverse et passe à travers le miroir dihroïque et un �ltre d'émission.Les rayons émis par le point situé sur le plan foal de l'objetif sont foaliséssur le apteur (photomultipliateur, PMT) qui transforme le signal lumineuxen signal életrique. Les rayons émis par des �uorohromes situés au-dessuset en dessous du plan foal (en pointillés sur la �gure) sont �ltrés à l'entréedu déteteur par la présene d'un "pinhole" de sortie.Dans nos expérienes nous avons utilisé le mirosopes Leïa du Centre deReherhe Paul Pasal, ave l'aide préieuse de Damien Van E�enterre. Dansla plupart de nos mesures nous avons utilisé un objetif 63X à immersion dansl'huile.3.2 Les systèmes utilisésCe hapitre est onsaré aux systèmes utilisés au ours des expérienes.Les onentrations indiquées sont données en pourentage massique (%m).
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Nous allons également dérire les tehniques que nous avons utilisées pourles aratériser.3.2.1 PréparationLes �uides newtoniensLes �uides newtoniens que nous avons utilisés sont des huiles de silione(Rhodorsil ou Sigma-Aldrih) de di�érentes visosités, des alools (Sigma),des alanes (Sigma) et des mélanges d'eau et de glyérol (Merk). A�n de fairevarier les tensions de surfaes dans les solutions aqueuses nous avons utilisédu Sodium Dodéyl Sulfate (SDS) (Merk) au-dessus de sa onentrationmiellaire ritique (m) dans l'eau (m=2,34 g/L). Du Span80 (Sigma) aété ajouté à de l'hexadéane (Merk) au-dessus de sa m dans le même but.Les solutions de polymèresPlusieurs solutions semi diluées de polymère ont été préparées. Nous avonsutilisé du :� poly(oxyde d'éthylène) (POE - Sigma) de di�érents poids moléulaireMn : 1.000.000 (1M), 2M et 4M. Des onentrations allant de 1%m à4%m dans de l'eau ont été préparées.� poly(arylamide) (PAM - Sigma) à 18M dilué 0,1 %m dans de l'eau.� poly(arylamide_co_aide arylique) (PAMAA - Sigma) de masse 5Mà 4%m dans l'eau.Les préparations sont obtenues en dissolvant petit à petit le polymère dansune solution agitée d'eau déionisée. La solution est laissée sous agitationpendant 2 jours a�n de s'assurer de la omplète dissolution du polymère.Les phases struturées de tensioatifsNous avons utilisé des tensioatifs a�n d'obtenir essentiellement deuxlasses de �uides struturés : des mielles géantes et des phases lamellaires.Deux types de mielles géantes ont été préparés. La première l'a été à partird'un mélange de étylpyridinium hloride (CpCl - Sigma), de salyilate desodium (NaSal - Merk) et de hlorure de sodium (NaCl - Merk). Un mé-lange de NaSal et de CpCl véri�ant [NaSal℄=0,5 [CpCl℄ est dissous à 6% dansune solution de NaCl à 0,5 mol/L. A ette onentration e sytème est onnupour former des mielles géantes [96, 97℄. L'autre solution de mielles géantesest obtenue est solubilisant du CetylTrimethylAmmonium Bromide (CTAB-Sigma) à 0,05 mol/L dans une solution aqueuse de NaSal à 0.02 mol/L [98℄.
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Les solutions sont préparées sous agitation magnétique pendant 2 jours puislaissées au repos 2 jours a�n d'évauer les bulles.La phase lamellaire que nous avons utilisé est obtenue en inorporant duBrij 30 à 30%m dans de l'eau [99℄.Les émulsionsNous avons préparé une émulsion en dispersant une huile de silione degrande visosité (30 Pa·s) dans une solution aqueuse de Tetradeyl Ammo-nium Bromide (TTAB - Sigma) à 8 %m. La taille aratéristique de etteémulsion est 3 mirons et sa fration volumique en huile est de 60 % [100℄.La seonde émulsion utilisée dans nos expérienes est de la mayonnaise om-meriale (Amora).3.2.2 CaratérisationMesure des propriétés rhéologiquesA�n de mesurer les visosités et ourbes d'éoulement de nos solutionsnous avons utilisé un rhéomètre AR-G2 (TA instruments) équipé d'une ellule�ne-plan. Les mesures ont été e�etuées à isaillement imposé en s'assurantd'atteindre l'état stationnaire pour haque palier.Mesure de la tension de surfae
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Fig. 3.4 � Mesure de la tension par une méthode de goutte tombante pesée.Les notations introduites sur la �gure sont elles utilisées dans le texte.Les tensions de surfaes entre nos di�érents �uides ont été mesurées parune tehnique de goutte pendante. Dans ette méthode nous mesurons le
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poids d'une goutte se détahant d'un apillaire de rayon externe r immergédans une liquide de masse volumique inférieure. Un debit faible remplit levolume de la goutte en appui sur le apillaire si bien que haque instant peutêtre onsidéré à l'équilibre.Lorsque la goutte se détahe son poids ompense exatement la fore lamaintenant par la tension de surfae [101℄. Cei permet d'érire :
(ρ2 − ρ1)V g = 2πrΓf
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�3 (3.2)Pour déterminer préisement la poids de la goutte, un grand nombre degouttes est pesé (typiquement en 30 et 60 gouttes) sous une balane dont lapréision est de 0,1 mg. Les apillaires utilisés sont en verre ou en métal.Le tableau 3.1 résume les di�érentes valeurs que nous avons obtenus parette tehnique.�uides huile de hexadéane hexadéanesilione + Span 80eau 33 mN·m−1 45 mN·m−1 7 mN·m−1eau + SDS 14 mN·m−1 13 mN·m−1 <1 mN·m−1eau-glyerol 24 mN·m−1 ⊗ ⊗eau-glyerol + SDS 16 mN·m−1 ⊗ ⊗Tab. 3.1 � Tension de surfae mesurées par la tehnique de la goutte pendantpour les di�érents ouples de �uides utilisés dans nos expérienes.
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Troisième partieStabilité des éoulements de�uides immisibles
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Lorsqu'un long ylindre liquide est formé, il se déstabilise puis se romptpour former des gouttes. La rupture d'un jet liquide est un phénomène fasi-nant qui a été étudié depuis plus de deux sièles. J. Plateau et Lord Rayleighont montré que les fores apillaires sont à l'origine de ette instabilité quenous renontrons au quotidien sous le jet de notre douhe ou dans les impres-sions de doument par une imprimante à jet d'enre. Cette instabilité a étéétudiée dans de nombreuses situations expérimentales pour des éoulementsvisqueux ou inertiels et dans le as de �uides ompressibles ou non.
a)

b)

Fig. 3.5 � Transition entre des régimes de gouttes et de jet à la buse d'unrobinet a) et dans un anal miro�uidique de 250 µm de rayon b).La miro�uidique propose un nouveau terrain expérimental d'investiga-tion de es phénomènes de rupture en introduisant et en ombinant les e�etsliés au on�nement, au mouillage et à la ontrainte visqueuse. Appréhenderle problème du méanisme de formation de gouttes n'est pas une hose aiséetant la variété des géométries et des onditions expérimentales est grande.Une telle approhe doit, dans la plupart des situations, être traitée au as paras suivant le dispositif utilisé. Ces problèmes peuvent être également abordésen étudiant la prédition des di�érents régimes d'éoulement. C'est e typed'approhe que nous avons explorée. Dans ette partie nous proposons d'éta-blir les onditions de stabilité d'un éoulement parallèle laminaire en milieuon�né. Après avoir évoqué di�érents travaux reportant des diagrammes derégimes d'éoulement nous présenterons les résultats que nous avons obtenusdans di�érentes géométries. Dans un autre hapitre nous proposerons deuxanalyses a�n de rendre ompte des transitions observées.

62



Chapitre 4Gouttes et éoulement parallèleDans e hapitre, nous allons présenter une étude bibliographique som-maire des travaux expérimentaux et théoriques ayant trait à la stabilité d'unjet laminaire dans un environnement on�né.4.1 Instabilité de Rayleigh-PlateauIl est très di�ile de répertorier et de synthétiser tous les travaux por-tant sur l'étude de la déstabilisation de l'interfae libre d'un jet liquide. Nousallons tenter d'en présenter un léger aperçu tout en l'orientant vers nos situa-tions expérimentales. Nous nous intéresserons prinipalement au problème destabilité d'un ylindre �uide sans nous attarder à e qui se passe au momentde la rupture de e dernier. Cette synthèse est largement inspirée d'une revuede J. Eggers [103℄.De nombreuses situations expérimentales mettent en évidene qu'un y-lindre de liquide n'est pas stable. En 1833 F. Savart observa ave beauoupde minutie la déstabilisation d'un jet d'eau jaillisant d'un ori�e [104℄. Sesobservations lui permirent de mettre en évidene que des ondulations se dé-veloppent sur le jet à partir de la sortie de l'ori�e, puis grossissent dans ladiretion avale jusqu'à provoquer la rupture du jet en gouttes lorsque les am-plitudes d'osillation deviennent trop importantes. Une autre onstatationimportante est que le méanisme reste le même quelle que soit la diretionde la gravité. F. Savart n'identi�a toutefois pas les fores à l'origine de etteinstabilité. Les expliations de l'origine et de la dynamique de ette déstabi-lisation furent proposées par J. Plateau et Lord Rayleigh à partir de l'étudedu as modèle d'un long ylindre de �uide au repos.J. Plateau montra que l'origine de la déstabilisation est énergétique etest due à la tension de surfae [8, 105℄. Le système tend en e�et à minimiser
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son énergie interfaiale en réduisant son aire à volume onstant. Le ylindren'est évidemment pas le as le plus favorable et, idéalement, le système tendà olleter tout le liquide sous une même sphère minimisant ainsi le rap-port surfae sur volume. Ce n'est ependant pas ette énorme goutte qui estobtenue dans les expérienes mais une multitude de gouttes de tailles sem-blables. En suivant les observations expérimentales de F. Savart, J. Plateaualula alors la variation d'aire induite par une perturbation sinusoïdale surun ylindre liquide. Cette situation est shématisée sur la �gure 4.1.
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Fig. 4.1 � Cylindre liquide ave une perturbation sinusoïdale.En oordonnées ylindriques, le rayon d'un jet, r(z,θ), ave de telles per-turbations peut s'érire :
r(z, θ) = R0 (1 + ǫ cos(2πzk) cos(nθ)) +
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+ O(ǫ3) (4.3)Pour qu'une perturbation persiste il est néessaire que l'aire ne soit pas a-rue. En e�et, ela ne permet pas d'aéder à des états énergétiques plusfaibles. L'équation 4.3 permet de onstater que ei est seulement possiblepour des perturbations axisymétriques (n=0) ave des longueurs d'onde su-périeures au périmètre (k−1>2πR0). La tension de surfae est don bien à
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l'origine de la déstabilisation observée. Cette analyse n'est toutefois pas su�-sante pour prédire la taille des gouttes et il onvient de ompléter es onsidé-rations énergétiques par une analyse dynamique du système. Les observationsexpérimentales montrent en e�et lairement qu'une taille de goutte est do-minante. La longueur d'onde observée résulte en fait d'un ompromis entrela rédution de l'aire et le déplaement du liquide sur de longues distanes.C'est en introduisant les e�ets inertiels, s'opposant au mouvement du �uide,que Lord Rayleigh établi en 1879 un modèle dynamique permettant de dé-terminer le mode le plus instable [9, 10℄. Son analyse est onduite pour un�uide de faible visosité et il retrouve les résultats expérimentaux établispar F. Savart en 1833 ave une préision de 3%. Il établit que le mode leplus instable a une longueur d'onde 9,01 fois plus importante que elle durayon. Il étendit en 1892 son analyse au as d'un �uide visqueux en utilisantl'équation de Stokes [106℄. La solution générale de e problème à partir del'équation de Navier-Stokes fut proposée par S. Chandrasekhar en 1961 [107℄.Toutes les études que nous venons d'évoquer ont été faites pour un ylindrede �uide plaé dans de l'air dont la visosité est négligeable par rapport àelle du �uide. L'in�uene de la visosité du �uide externe a été étudiée parS. Tomotika en 1935 [108, 109℄. Il s'intéressa au as d'un ylindre de liquidetrès visqueux entouré d'un liquide moins visqueux. Il mit en évidene que lalongueur d'onde du mode le plus instable varie ave le rapport de visositéentre les deux �uides.
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Fig. 4.2 � Représentation shématique de l'instabilité de Rayleigh-Plateau.Un ylindre de �uide n'est pas stable et se rompt en gouttes. La taille desgouttes obtenues résulte d'un ompromis entre la rédution de l'interfae etla mise en mouvement du liquide.Les analyses que nous venons de présenter étudient la déstabilisation
temporelle d'un ylindre liquide. Il n'est ependant pas aisé d'obtenir un
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ylindre liquide stationnaire et e partiulièrement dans de l'air. Dans la plu-part des situations expérimentales la olonne de liquide est obtenue à partird'un �uide injeté au travers d'une buse. Cette olonne de liquide est enmouvement et il y a également un développement spatial de l'instabilité. Atitre d'exemple, les observations de F. Savart ont été e�etuées sur des jetss'éoulant à des vitesses su�samment importantes pour onveter les insta-bilités et ainsi pouvoir évaluer leur développement temporel. On parle alorsd'instabilités onvetées que l'on oppose aux instabilités absolues dans les-quelles les perturbations peuvent s'ampli�er dans un point �xe de l'espae ouremonter dans le sens opposé à l'éoulement [110℄. En d'autres termes eisigni�e que le jet ou une portion du jet émanant de la buse ne peut existerar les perturbations �niront par le asser.

Fig. 4.3 � Observation en mirogravité des instabilités sur un jet liquide enéoulement. A faible nombre de Weber le développement spatial de l'instabi-lité est absolu alors qu'il devient onvetif lorsque la vitesse de l'éoulementest augmentée. Des lihés illustrent les deux omportements. Tiré de la ré-férene [111℄.
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S. J. Leib et M. E. Goldstein [112℄ ont théoriquement mis en évidene quede telles instabilités pouvaient exister sur des jets s'éoulant à faible nombrede Weber, rapport entre les e�ets inertiels et apillaires. La mise en évideneexpérimentale de tels développements spatiaux n'est pas faile ar les vitessessont tellement faibles qu'il n'est plus possible de négliger la gravité qui in-terfère inélutablement ave l'éoulement. A basse vitesse l'aélération dujet d'alimentation par la gravité doit être prise en ompte. Lorsque le jetest plaé dans la diretion de la gravité, le nombre de Weber à la transitiondiminue ave le nombre de Bond, rapport entre les e�ets gravitationnels etles e�ets apillaires [113, 114℄. La zone d'instabilité onvetée est alors aug-mentée au pro�t de elle d'instabilité absolue. Trouver expérimentalement lazone d'instabilité absolue devient alors très di�ile. Ce n'est qu'une dizained'années après leurs travaux pionniers que S. J. Leib et M. E. Goldstein onteu une on�rmation expérimentale de leur prévision lorsque S. P. Lin et al.[111℄ ont onduit une expériene en mirogravité. Les résultats sont présentéssur la �gure 4.3. A haut nombre de Weber, le jet est onvetivement instableet le mode le plus instable est onforme à elui prédit par Rayleigh. Lorsque leWeber est abaissé en dessous d'une valeur ritique le jet devient absolumentinstable et des gouttes sont formées à l'entrée du apillaire. Les lihés dela �gure 4.3 illustrent es deux omportements. Leurs observations montrentune transition qui va dans le sens de la théorie developpée par S. J. Leibet M. E. Goldstein puis par W. Van Saarloos [115, 116℄, P. A. Monkewitz[117℄ et S. P. Lin et Z. W. Lian [118℄. Des revues sur le sujet sont disponiblesdans [119, 120, 121℄. Des expérienes similaires e�etuées par Edwards etal. [122℄ en gravité réduite ont abouti à des onlusions similaires. Ainsi, enl'absene de gravité, la zone d'instabilité absolue est fortement augmentée etil est essentiel de onsidérer le développement spatial de l'instabilité. La mi-ro�uidique propose un nouveau terrain d'investigation expérimentale étantdonné que l'in�uene de la gravité peut être négligée dans la plupart deséoulements. Il est également aisé d'obtenir des nombres de Weber faibles.En utilisant une géométrie de �ow fousing similaire à elle présentée surla �gure 4.5, J. M. Gordillo et al. [123℄ rapportent plusieurs types d'éoule-ments d'un jet d'air injeté dans une olonne de �uide en éoulement. Ceséoulements sont présentés sur la �gure 4.4.Dans un autre artile, A. M. Gañán-Calvo et J. M. Gordillo [53℄ ont mon-tré que la taille des gouttes ainsi que leur régime de prodution peuvent êtrerationnalisés en étudiant le développement spatial de l'instabilité : onvetéou absolu (voir �gure 4.5). Notons ependant que dans leur on�guration le�uide externe s'éoule dans de l'air. Dans un tel o-éoulement, le pro�l devitesse du �uide externe est plat. L'éoulement ne ressent don pas les e�etsdes parois et s'apparente à elui d'un éoulement de gaz dans un ylindre
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liquide en éoulement d'extension in�nie.

Fig. 4.4 � Transition entre un régime de goutte et un régime de jet. Le �uideinterne est un jet d'air et l'externe est de l'eau. Les di�érents lihés sontobtenus pour un débit total �xé. Plus la proportion en gaz est importanteplus les gouttes sont grosses. Des jets d'air sont observés pour des débits d'airimportants. Tiré de la référene [123℄

Fig. 4.5 � Déstabilisation d'un jet en o-éoulement ave un liquide à traversun ori�e de quelques dizaines de mirons. Les auteurs montrent que la for-mation de gouttes juste après l'ori�e est due à une instabilité absolue. Tiréde la référene [53℄.Dans nos géométries et nos éoulements d'autres paramètres importants
68



tels que le on�nement et le isaillement sont à prendre en ompte. A. Fri-shkneht [124℄ a montré que le isaillement peut amortir ou anéantir ledéveloppement d'instabilités. L'e�et du on�nement sur la stabilisation d'unylindre de liquide au repos a été mis en évidene par des expérienes et dessimulations [125, 126℄. La présene de murs à proximité du ylindre ralentitla déstabilisation de e dernier. Dans le as où le jet est fortement aplati entredeux murs on obtient quasiment un ruban liquide. Un jet bidimensionnel (unruban) est stable vis à vis de l'instabilité de Rayleigh-Plateau. En e�et, uneperturbation de l'interfae implique une augmentation d'aire qui est défavo-rable d'un point de vue énergétique. Les �utuations naissantes sur un rubanne peuvent don roître. Ce genre de stabilisation par une transition d'unéoulement tridimensionnel à un bidimensionnel a été expérimentalement misen évidene dans des anaux miro�uidiques par K. Humphry et al. [127℄.Bien qu'en miro�uidique les phénomènes de rupture de jet ont toujours pourorigine l'instabilité de Rayleigh-Plateau, de nombreuses études montrent quele on�nement joue un r�le apital. Le méanisme de formation des gouttessemblent être ontr�lé par le on�nement à bas nombre apillaire [128℄. Denombreuses géométries utilisent ette propriété pour produire des gouttesde taille ontr�lée en forçant les �uides à s'éouler à travers une onstri-tion [129, 128, 130, 79℄. Le passage dans la onstrition permet d'augmenterle on�nement de l'éoulement biphasique et d'obtenir des gouttes dont lataille est pilotée par la dimension aratéristique de la jontion. Cette géo-métrie est quali�ée de "�ow fousing". Lorsque la vitesse de l'éoulement estaugmentée, le nombre de Weber peut devenir supérieur à un. L'éoulementreste laminaire, mais le méanisme de formation de goutte semble alors êtredominé par l'inertie [128℄.Par la suite nous allons nous foaliser sur l'étude des di�érents régimesd'éoulement d'un système de �uides immisibles dans des géométries on�-nées à faible nombre de Reynolds. L'étude des régimes d'éoulement est sou-vent synthétisée sur des graphiques que l'on quali�e de diagramme d'éoule-ment. Ces diagrammes répertorient et lassi�ent les di�érentes observations,la plupart du temps en fontion des valeurs des paramètres d'injetions desdeux phases. Nous allons présenter quelques diagrammes présents dans lalittérature pour des onditions expérimentales prohes des n�tres.
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4.2 Présentation de quelques diagrammes d'éou-lement4.2.1 Cas d'une phase interne entréePour obtenir un �uide interne entré on utilise des géométries semblablesà elle utilisée par J. M. Gordillo et al. [123℄ (voir sur la �gure 4.5). Denombreux travaux étudient la taille des gouttes formées à partir d'un jetde liquide ou de gaz. Il n'y a pas beauoup d'études expérimentales desonditions in�uant sur la transition entre le régime de goutte et elui de jetdans des onditions expérimentales similaires aux n�tres. Les travaux les plusprohes utilisant deux �uides immisibles dans une géométrie fermée ont étérapportés par C. Cramer et al. [131℄.

Fig. 4.6 � E�et du rapport de visosité sur la vitesse de la phase disperseà la transition dripping -jetting pour di�érents débits de la phase externe.Une augmentation du rapport de visosité et du débit de la phase à disperserfavorise le régime de jetting. Tiré de la référene [131℄.Dans leurs expérienes, ils injetent un �uide au entre d'un autre �uideen éoulement. Leur dispositif est omposé d'une aiguille de 100 µm entréedans un apillaire retangulaire dont la plus petite dimension vaut 2,5 mm.Il ne s'agit don pas, à proprement parler, de miro�uidique mais dans etype de dimension l'éoulement est laminaire et prinipalement visqueux. Ilsobservent la transition entre le régime de formation de goutte (dripping) et
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elui d'obtention de jet (jetting) en fontion de plusieurs paramètres expéri-mentaux. La �gure 4.6 présente l'évolution de la vitesse de la phase ontinueà la transition en fontion du rapport de visosité entre le �uide interne etle �uide externe, et e pour plusieurs débits de la phase interne. Il apparaîtdans ette �gure que la génération d'une portion de jet est favorisée par uneaugmentation du rapport de visosité et du débit de la phase à disperser.Ils mettent également en évidene qu'une augmentation de la vitesse de laphase ontinue ou qu'une diminution de la tension de surfae permettentd'atteindre plus failement le régime de jetting.4.2.2 Cas d'une phase interne non entréeDans le as d'une jontion en T dans un anal verre PDMS la phasesuseptible de se diperser est injetée en ontat ave les murs du anal.Plusieurs études rapportent des diagrammes d'éoulement dans ette on�-guration. Nous allons dérire les tendanes se dégageant de es diagrammes.

Fig. 4.7 � Diagramme d'éoulement extrait de la référene [7℄ obtenu avela géométrie en T présentée sur la �gure 1.10-a). La phase dispersée estl'eau. Les erles pleins (•) en haut à droite du diagramme orrespondent àun éoulement parallèle entre les deux �uides et ils sont obtenus pour despressions d'introdution d'eau élévées par rapport à elles de l'huile. Desgouttes sont formées à la jontion lorsque la pression d'eau est diminuée. Lespetites gouttes (� et �) sont obtenues dans la partie basse du diagramme.La �gure 4.7 présente un diagramme obtenu parT. Thorsen et al. [7℄ave la jontion en T que nous avons déjà présenté sur la �gure 1.10-a).Ce diagramme d'éoulement distingue plusieurs régimes de gouttes (◦, ▽, H,
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� et �) lassés suivant leur taille et leur fration volumique, et l'éoulementparallèle (•). Les éoulements parallèles sont obtenus pour des fortes pressionsd'introdution du �uide suseptible de se disperser (en haut du diagramme).Lorsque ette pression diminue de longues gouttes (◦, ▽ etH) puis des gouttesplus petites (� et �) sont formées à la jontion.Réemment, J. H. Xu et ses ollaborateurs ont utilisé une géométrie iden-tique dans un anal en polymétharylate de méthyle (PMMA) [132℄. Bienque l'huile et la phase aqueuse soient injetées dans la même on�gurationque dans le travail de T. Thorsen, les propriétés de mouillage sur la surfaede PMMA inverse le sens de l'émulsion (voir �gure 4.8). Ainsi, e sont desgouttes d'huiles dans l'eau qui sont obtenues. Le diagramme d'éoulementqu'ils obtiennent présente les mêmes tendanes que elui de Thorsen et al.On onstate en e�et sur la �gure 4.8 que des gouttes sont obtenues lorsque,pour un débit d'huile �xé, le débit de la phase ontinue est important. Deséoulements parallèles sont obtenus pour des débits plus faibles de la phaseaqueuse. L'inversion du sens d'introdution de la phase dipersée n'a�etedon pas le omportement général du diagramme d'éoulement.

Fig. 4.8 � Diagramme d'éoulement obtenu ave la géométrie en T présentéesur la gauhe de la �gure. La phase dispersée est l'huile. Pour des débitsde phase disperse su�samment importants, les éoulements parallèles sontobtenus lorsque le débit de la phase ontinue est faible. L'augmentation pro-gressive du débit d'eau modi�e l'éoulement. On passe alors par un régimede plug suivi d'un régime de petites gouttes. Extrait de la référene [132℄.
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Fig. 4.9 � E�et du rapport de visosité sur les diagrammes d'éoulemententre des huiles �uorées et des mélanges d'eau et de glyérol. (a) est undiagramme obtenu entre de l'huile �uorée à 2 mPa·s (NV-CF) et une phaseaqueuse à 2 mPa·s (NV-A), (b) entre de l'huile �uorée à 18 mPa·s (V-CF) etNV-A, () entre NC-F et un phase aqueuse à 2 mPa·s (V-A) et (d) est obtenulorsque les deux �uides visqueux sont utilisés. Lorsque la visosité de la phaseontinue (CF) ou de le phase interne (A) est augmentée les transitions sontdéplaées vers des débits plus faibles. Tiré de la référene [69℄.Les e�ets du rapport de visosité des deux �uides sur e type de dia-gramme ont été étudié par J. D. Tie et al [69℄. Ils utilisent une jontion enT dans laquelle le �uide à disperser est introduit dans le anal latéral. Ilsreportent des diagrammes d'éoulement entre des huiles �uorées ayant desvisosités de 2 mPa·s (NV-CF) et de 18 mPa·s (V-CF) et des mélanges d'eauet de glyérol ajustés pour obtenir les mêmes visosités. Le mélange à 2 mPa·sest noté NV-A et elui à 18 mPa·s V-A. La �gure 4.9 regroupe les di�érentsrésultats. Lorsqu'on augmente seulement la visosité de l'huile �uorée (entreles diagrammes (a) et (b) et entre () et (d)), les transitions sont déplaéesà des débits plus faibles. Des onlusions identiques peuvent être tirées en
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augmentant la visosité de la phase aqueuse (entre le diagramme (a) et ()et entre (b) et (d)). Un aroissement de la visosité semble don diminuerle régime de prodution de gouttes au pro�t de elui d'éoulement parallèle.D'autres études ont été menées dans des géométries quelques peu di�é-rentes. En utilisant une jontion en roix R. Dreyfus et ses ollaborateurs [52℄introduisent la phase suseptible de se disperser dans les deux anaux per-pendiulaires au anal de sortie. Cette disposition orrespond don à deux Tplaés en tête-bêhe. On peut onstater sur la �gure 4.10 que ela ne hangeguère le omportement général du diagramme d'éoulement. Les éoulementsparallèles sont obtenus pour des débits importants de la phase non mouillantealors que les gouttes sont produites pour des débits plus faibles. D'autreséoulements sont reportés omme des olliers de perle ou des éoulementssous formes de "poire" du �uide introduit au entre. En utilisant des anauxidentiques ave un autre système de �uide, R. F. Ismagilov et ses ollabora-teurs observent le même type de omportement [56℄.

Fig. 4.10 � Diagramme d'éoulement obtenu dans une géométrie en roixdans laquelle la phase ontinue est injetée au milieu et la phase aqueuse(�uoresente) est introduite dans les deux anaux latéraux. Cette géométrieorrespond à deux T se faisant fae. Des éoulements parallèles sont obtenusdans la région située en haut à droite du anal, 'est-à-dire pour des débitsd'eau importants. Des gouttes sont générées lorsque e débit est diminué.Extrait de [52℄.
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4.2.3 Synthèse des di�érentes observationsLe tableau 4.1 rassemble les di�érentes observations des études que nousvenons d'évoquer.variation ηe ր ηi ր Γ ր Qinterne րformation de jet + + - +Tab. 4.1 � E�et des di�érents paramètres sur l'obtention d'un jet. ηe est lavisosité de la phase externe, ηi est elle de la phase interne, Γ est la tensionde surfae et Qinterne est le débit de la phase interne. Les + indiquent que larégion de formation de jet est augmentée et les - qu'elle est diminuée.
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Chapitre 5Etude expérimentale destransitions gouttes - éoulementparallèleNous venons de voir que l'étude des régimes d'éoulement d'un système de�uides immisibles peut être synthétisée sur des diagrammes d'éoulement.Dans e hapitre nous allons présenter nos observations dans di�érentes géo-métries pour di�érents systèmes de �uides. Nous rapporterons nos observa-tions en fontion des débits d'injetion des deux �uides. Nous présenteronsd'abord les résultats obtenus dans un dispositif où l'injetion du �uide estentrée. Nous nous intéresserons ensuite aux diagrammes d'éoulement dansdes anaux retangulaires dans lesquels le �uide suseptible de se disperserest injeté dans un anal latéral. Le jet obtenu dans e dernier as est déentrédans le anal.5.1 Cas d'une phase interne entrée dans unapillaire ylindrique
Q

i
η

i
Q

e
η

eFig. 5.1 � Shéma du dispositif miro�uidique utilisé. Un �uide interne devisosité ηi est injeté ave le débit Qi au entre d'un �uide externe de vis-osité ηe s'éoulant dans un apillaire ylindrique ave un débit Qe.
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Dans ette partie nous allons étudier les diagrammes d'éoulement obte-nus lorsqu'un �uide est injeté au entre d'un seond �uide qui s'éoule dansun apillaire (voir �gure 5.1). Nous ontr�lons les débits des deux �uides etnous observons les éoulements sous un mirosope optique. Les images sontenregistrées ave une améra rapide.
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Fig. 5.2 � Diagramme d'éoulement dans le plan Qi,Qe. Les symboles grisésorrespondent au régime de gouttes. Nous distinguons les gouttes qui ne sontpas déformées par les murs (◦) des plugs qui sont des gouttes plus grandes quele rayon du apillaire (•). Les symboles en noir sont utilisés pour les régimesde jet. Les (�) orrespondent à des jets osillants, les (�) à des jets stablessur la longueur du apillaire (5 m) et les (♦) à des jets relativement �nsqui se déstabilisent après une distane �nie. Nous quali�erons es derniers dejetting. Le rayon du apillaire est de 275 µm, la phase interne est un mélanged'eau et de glyérol à 55 mPa·s et le �uide externe est de l'huile de silioneà 235 mPa·s. La tension de surfae est de 24 mN/m.La �gure 5.2 présente un diagramme typique d'éoulement dans e type degéométrie. Le �uide externe est de l'huile de silione à 235 mPa·s injetée avele débit Qe et le �uide interne est un mélange d'eau et de glyérol à 55 mPa·sdont le débit est noté Qi. Le apillaire est ylindrique ave un rayon de 275 µmet la tension de surfae vaut 24 mN/m. Nous avons répertorié les di�érents
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types d'éoulement que nous observons en fontion de Qi et de Qe. Dansla gamme de débit que nous avons étudiée nous distinguons deux grandesatégories d'éoulement qui sont elles-mêmes divisées en sous-ensembles. Lessymboles noirs orrespondent aux éoulements dans lesquels la phase internes'éoule sous la forme d'un jet. Ces jets peuvent être de plusieurs natures.Les (�) orrespondent à des jets osillants, les (�) à des jets stables surla longueur du apillaire (5 m) et les (♦) à des jets relativement �ns quise destabilisent après une distane �nie. Nous quali�erons es derniers dejetting. Les symboles gris sont utilisés lorsque l'éoulement se présente sousforme de gouttes. Nous distinguons les gouttes qui ne sont pas déforméespar les murs (◦) des plugs qui sont des gouttes plus grandes que le rayon duapillaire (•).Le régime de goutte est observé pour des faibles valeurs du débit de laphase interne. Lorsque e débit est augmenté pour des Qe faibles, la taille desgouttes s'aroît pour former des plugs puis des jets osillants sur une grandepartie du anal. Ces jets sont suseptibles de se asser, souvent très loin de lajontion des deux �uides. Notons également qu'à l'approhe de la transitionentre les plugs et les jets osillants le régime de prodution de gouttes devientsouvent polydisperse. En ontinuant d'aroître le débit de la phase internenous obtenons des jets droits et stable sur toute la longueur du apillairede sortie. Lorsque nous explorons la partie supérieure du diagramme, 'est àdire pour des débits de �uide externe importants, nous obtenons des jettings.Intéressons-nous maintenant aux transitions observées lorsque nous �xons ledébit de la phase interne et que nous varions elui de la phase externe. Nousremarquons qu'il est possible d'obtenir des transitions de jet à goutte puis degoutte à jet. C'est par exemple le as pour un débit du �uide interne �xé à2500 µL/h. En partant d'un régime de jet large et stable (� à Qe=100 µL/h)et en augmentant seulement Qe nous passons par un régime de gouttes pourQe=900 µL/h puis obtenons à nouveau un régime de jet pour Qe=18000
µL/h. Il y a don existene de deux jets distints pour une même valeur deQi. La ourbe délimitant le régime de jets à elui de gouttes posséde donune réentrane.Dans la suite nous allons disuter des e�ets des di�érents paramètres sure diagramme d'éoulement. Dans la mesure du possible nous partirons dusystème que nous venons d'utiliser, puis nous verrons les variations induiteslorsque l'un des paramètres est modi�é.5.1.1 E�et de la visosité interneLa �gure 5.3 montre les modi�ations du diagramme d'éoulement lorsquela visosité du �uide interne passe de 55 mPa·s à 650 mPa·s. Les autres
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paramètres sont ηe=235 mPa·s, Rc=275 µm et Γ=24 mN/m. Il apparait surla �gure qu'une augmentation de la visosité interne favorise le régime de jet.C'est le as du jettings (♦) à haut débit du �uide externe et du jet (�) à fortdébit du �uide interne.
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Fig. 5.3 � E�et de la visosité interne sur le diagramme d'éoulement dansle plan Qi,Qe. Les (◦) orrespondent à des gouttes, les (•) à des plugs, les(�) à des jets osillants, les (�) à des jets on�nés et les (♦) à des jettings. Lerayon du apillaire est de 275 µm, le �uide externe est de l'huile de silioneà 235 mPa·s et la tension de surfae vaut 24 mN/m. La phase interne est unmélange d'eau et de glyérol à 55 mPa·s (a) et 650 mPa·s. Une augmentationde la visosité interne augmente la zone de stabilité de jet.5.1.2 E�et de la tension de surfaeDans la �gure 5.4 nous avons ajouté du SDS au mélange d'eau et deglyérol a�n d'abaisser la tension de surfae. Ce faisant la tension de surfaepasse de 24 mN/m à 16 mN/m. La variation n'est don pas énorme maisnous observons quand même un e�et sur le diagramme d'éoulement. Les jetssont stabilisés par un abaissement de la tension de surfae. L'e�et est plusfailement visible sur les jetting (♦) observés à fort débit du �uide externe. Enobservant attentivement les autres jets (� et �) nous onstatons égalementque la région de jet est favorisée au pro�t de elle de goutte. Cette di�érene
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n'est toutefois pas très nette. Pour avoir un avis plus tranhé nous avonsutilisé un autre système dans lequel la di�érene de tension de surfae estplus importante.
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Fig. 5.4 � E�et de la tension de surfae sur le diagramme d'éoulement dansle plan Qi,Qe. Les (◦) orrespondent à des gouttes, les (•) à des plugs, les(�) à des jets osillants, les (�) à des jets on�nés et les (♦) à des jettings. Lerayon du apillaire est de 275 µm, le �uide externe est de l'huile de silione à235 mPa·s et la phase interne est un mélange d'eau et de glyérol à 55 mPa·ssans (Γ=24 mN/m (a)) et ave (Γ=16 mN/m (b)) du SDS. Une augmentationde la tension de surfae étend la zone de prodution de goutte.Nous avons omparé les diagrammes d'éoulement obtenus dans un apil-laire de 275 µm entre de l'eau (ηi=1 mPa·s) ave du SDS et de l'hexadéane(ηe=3 mPa·s) ave ou sans Span 80. L'ajout du Span 80 permet de passerd'une tension de surfae valant 12 mN/m à une inférieure à 1 mN/m (il n'estpas possible d'obtenir sa valeur ave la tehnique de mesure que nous avonsutilisé). Les diagrammes d'éoulement obtenus dans les deux situations sontprésentés sur la �gure 5.5. Il apparaît lairement qu'une forte tension de sur-fae favorise le régime de prodution de gouttes. Cei semble assez normalétant donné que sans tension de surfae il n'y a pas d'instabilité. Lorsquenous avons utilisé de l'hexadéane sans Span 80 nous avons été inapablesd'obtenir des jettings alors que nous les avons observés failement pour de
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l'hexadéane ave du Span 80. A la vue de es di�érentes �gures il semble lairque l'abaissement de la tension de surfae permet d'obtenir plus failementdes éoulements de type jet.
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Fig. 5.5 � E�et de la tension de surfae sur le diagramme d'éoulement dansle plan Qi, Qe. Les (◦) orrespondent à des gouttes, les (•) à des plugs, les(�) à des jets osillants, les (�) à des jets on�nés et les (♦) à des jettings.Le rayon du apillaire est de 275 µm, le �uide interne est de l'eau ave duSDS à 1 mPa·s et la phase externe est de l'hexadéane à 3 mPa·s sans (Γ=12mN/m (a)) et ave (Γ<1 mN/m (b)) du Span 80. Une augmentation de latension de surfae étend la zone de prodution de goutte.5.1.3 E�et de la tailleDans la �gure 5.6 nous avons regardé l'e�et du rayon du jet sur le dia-gramme d'éoulement. Lorsque le rayon du jet passe de 275 µm à 430 µm,la zone de prodution de gouttes est largement augmentée. L'e�et apparaîtlairement pour tous les types de jet observés lors de nos expérienes.
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Fig. 5.6 � E�et de la taille du apillaire sur le diagramme d'éoulement dansle plan Qi, Qe. Les (◦) orrespondent à des gouttes, les (•) à des plugs, les(�) à des jets osillants, les (�) à des jets on�nés et les (♦) à des jettings.Le �uide externe est de l'huile de silione à 235 mPa·s, la phase interne estun mélange d'eau et de glyérol à 55 mPa·s et la tension de surfae est de24 mN/m. Le rayon du apillaire est de 275 µm pour le diagramme (a) et de430 µm pour (b). Une augmentation de la taille du apillaire étend la zonede prodution de gouttes.5.1.4 Synthèse des observations en géométrie ylindriquevariation des paramètres ηi ր Γ ր Qinterne ր Qexterne ր Rc րe�et sur le régime de jet + - + + -Tab. 5.1 � E�et des di�érents paramètres sur l'obtention d'un jet. ηi est lavisosité du �uide interne, Γ est la tension de surfae, Qinterne est le débitde la phase interne, Qexterne est elui du �uide externe et Rc est le rayon duapillaire. Les + indiquent que la variation du paramètre permet d'atteindreou de favoriser l'obtention d'un jet. Des - sont utilisés dans le as ontraire.Le tableau 5.1 synthétise les résultats obtenus dans une géométrie y-lindrique. Nous avons rassemblé les e�ets des di�érents paramètres sur la
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stabilité des jets au sens large du terme. Nous avons utilisé un + lorsque lavariation d'un des paramètres augmente ou permet d'atteindre la région dejet sur le diagramme d'éoulement. Un - est utilisé dans le as ontraire.5.2 Cas d'une phase interne entrée dans unapillaire arréNous allons maintenant nous intéresser au diagramme d'éoulement ob-tenu dans une géométrie très similaire à elle que nous venons d'utiliser. Seulla géométrie du apillaire de sortie hange. Il s'agit d'un arré dans lequelune pipette de setion irulaire est entrée. Le �uide interne est introduit auentre de e apillaire arré dans lequel s'éoule un �uide externe immisible.
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Fig. 5.7 � Diagramme d'éoulement dans un apillaire arré de 620 µm deoté. Le �uide interne est injeté à travers une buse entrée dans le apillaire.Les di�érents régimes d'éoulement sont rapportés dans le plan Qi,Qe. Les (◦)orrespondent à des gouttes, les (•) à des plugs, les (�) à des jets osillants,les (�) à des jets on�nés et les (♦) à des jettings. Le �uide externe est del'huile de silione à 235 mPa·s, la phase interne est un mélange d'eau et deglyérol à 55 mPa·s et la tension de surfae est de 24 mN/m.Le diagramme d'éoulement obtenu dans une telle géométrie est présenté
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sur la �gure 5.7. Le �té du apillaire de sortie mesure 620 µm et nous avonsutilisé notre système de référene : ηi=55 mPa·s, ηe=235 mPa·s et Γ=24mN/m. Les éoulements observés et l'allure générale du diagramme sont trèssimilaires à eux observés dans un apillaire ylindrique. Nous avons toutefoisnoté une di�érene dans le as des jets osillants. Dans la géométrie ylin-drique nous avons toujours observé la présene d'un �lm de liquide externeentre le jet osillant et les parois du apillaire. Ce n'est pas toujours le asdans les apillaires arrés dans lesquels le jet osillant semble parfois mouillerles parois du apillaire.S'il semble di�ile de omparer la géométrie ylindrique à la géométriearrée, nous pouvons voir que les débits à la transition sont sensiblementidentiques pour des tailles de apillaires à peu près équivalentes (voir la �gure5.2 dans laquelle Rc=275 µm).5.3 Etude dans des anaux verre-PDMS : asd'une phase interne non entréeNous allons maintenant nous attarder aux diagrammes d'éoulement dansun dispositif en verre-PDMS shématisé sur la �gure 5.8.
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Fig. 5.8 � Shéma du dispositif miro�uidique utilisé. Les deux �uides im-misibles sont amenés ave des débits ontr�lés dans les deux bras d'unejontion en T. Les éoulements sont observés dans le anal de sortie. Lesanaux utilisés sont en verre-PDMS de setion retangulaire.Les deux �uides immisibles sont introduits dans les deux bras d'unejontion en T omportant un entonnoir. Contrairement à la géométrie pré-édente, on ne ontr�le pas, a priori, le �uide qui sera dispersé. Ce sont lesonditions de mouillage qui déterminent le sens de l'émulsion observée. Paranalogie ave nos préédentes notations, nous quali�erons de �uide externe
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elui qui ompose la phase ontinue et de �uide interne elui formant la phasedispersée. Les diagrammes d'éoulement observés dans es géométries sontsimilaires à elui présenté sur la �gure 5.9.
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Fig. 5.9 � Diagramme d'éoulement obtenu entre de l'hexadéane (phaseexterne) et un mélange d'eau et de glyérol (phase interne) ontenant duSDS. Les ◦ orrespondent à des gouttes formées à la jontion (GJ), les • àdes gouttes formées dans le anal (GC) et les � à des éoulements parallèles(EP) entre les deux �uides. La visosité de l'hexadéane est de 3 mPa·s etelle du mélange aqueux est de 7 mPa·s. La taille du anal en verre-PDMSest de 100×100 µm.Trois types d'éoulements sont observés : des gouttes formées à la jontion(GJ), des gouttes formées dans le anal de sortie après un ourt éoulementparallèle (GC) puis un éoulement parallèle (EP). Des omportements si-milaires ont été rapportés pas R. F. Ismagilov ave une jontion en T sansentonnoir [69℄. Intéressons-nous de plus près à la transition entre le régime deGC et elui d'EP. Lorsque des gouttes sont formées dans le anal, elles le sontaprès un éoulement parallèle qui se déstabilise après une ertaine distane.Cette distane roît ave le débit de la phase interne. Cette variation n'esttoutefois pas linéaire et un brusque saut est observé à la transition GC-EP.Suite à ette transition le jet oupe toute la longueur du anal et e indé-pendamment de sa longueur. Pour se onvainre de ela, nous avons onduit
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une expériene dans un anal en T en forme de spirale d'une longueur de1,5 m. Pour un débit d'huile �xe de 350 µL/h la transition GC-EP s'e�etuepour un débit de la solution aqueuse passant de 1500 µL/h à 1600 µL/h. Leséoulements observés pour es deux débits sont reportés sur la �gure 5.10.
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Fig. 5.10 � Transition dans GC-EP dans un anal en spirale long de 1,5 mètrepour un système d'huile de silione à 20 mPa·s (�uide externe) et d'eau et deglyérol (�uide interne) à 11 mPa·s. Lorsque le débit de la phase externe est�xé à 350 µL/h, un régime de GC est observé prohe de la jontion (zone 1)pour un débit interne de 1500 µL/h. La portion d'éoulement parallèle pré-sente avant la rupture s'étend sur quelques entaines de mirons. On obtientun EP en augmentant légèrement le débit à 1600 µL/h. La transition GC EPsemble don être disontinue.Ainsi dans le as d'un jet mouillant et deentré, la transition orrespond àun véritable hangement de régime qui ne dépend pas de la longueur du anal.Nous pensons que la distane que nous observons avant la rupture du jet estprinipalement due à la mise en plae de l'éoulement. Nous reviendrons surela dans la partie onsarée à la forme de l'éoulement parallèle.Avant d'étudier de plus près les e�ets des di�érents paramètres sur lesdiagrammes d'éoulement, nous nous sommes intéressés à la forme de l'éou-lement parallèle dans des anaux en verre-PDMS.
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5.3.1 Forme de l'éoulement parallèleL'essentiel de nos observations d'éoulement a été e�etué en utilisant lamirosopie optique qui est su�sante pour diserner les di�érents régimes.Néanmoins, il est essentiel de onnaître qu'elle est la forme de l'éoulementparallèle dans une setion transverse du anal et e partiulièrement pour desgéométries dans lesquelles les deux �uides sont suseptibles d'être en ontatave les surfaes des anaux. La mirosopie lassique ne permet d'observerqu'une projetion bidimensionnelle d'un éoulement tridimensionnel. A�n dearatériser la forme de l'éoulement parallèle nous avons utilisé, en ollabo-ration ave Damien Van E�enterre du Centre de Reherhe Paul Pasal, lamirosopie onfoale de �uoresene. Cette tehnique permet de mesurer lesignal de �uoresene d'un éhantillon dans des volumes dont la résolutionspatiale est de quelques mirons grâe à la foalisation d'un laser dans unéhantillon (plus de détails sont donnés dans le hapitre3.1.2). En ajoutantun marqueur �uoresent dans un des �uides et en balayant le anal à diverseshauteurs, il est don possible d'identi�er son positionnement dans la setiontransverse du anal. Il faut ependant veiller à avoir des �uides dont les in-dies de réfration sont les plus prohes possible a�n d'éviter les aberrationsoptiques. Le système que nous avons utilisé est de l'hexadéane et un mé-lange de glyérol et d'eau dans lequel de la rhodamine est ajoutée. L'objetifutilisé lors de es expérienes est un 63X à immersion. Les deux �uides sontinjetés dans les deux bras d'une jontion en T d'un anal en verre-PDMS.La jontion omporte un "entonnoir" a�n d'orienter douement le hamp devitesse dans la diretion du anal de sortie. La �gure 5.11 montre la mise enplae de l'éoulement dans un tel anal.Initialement, l'éoulement peut être grossièrement dérit par deux tranhesvertiales de �uide. La grande di�érene de mouillage entre l'hexadéane etla phase aqueuse sur les surfaes de PDMS entraîne le démouillage de laphase aqueuse sur es surfaes. Dès le début du anal, l'hexadeane (H surla �gure 5.11) vient s'étaler sur la surfae supérieure de PDMS et l'on peutd'ailleurs remarquer que dès la setion S2, la ourbure de l'interfae n'estpas onstante, e qui est une preuve de la présene d'éoulement dans ettesetion transverse. En faisant des oupes dans des setions situées en avalon observe que la forme de l'interfae liquide-liquide évolue jusqu'à atteindreune forme à ourbure unique. Cette uniité de la ourbure est une signatured'un éoulement unidiretionnel omme nous l'avons évoqué plus t�t. A par-tir du moment où ette forme est établie, les deux �uides ont une pressiononstante dans leur setion transverse. Ils s'éoulent don sous un même gra-dient de pression. Ces lihés mettent bien en évidene qu'il y a un temps etune longueur de mise en plae de l'éoulement. Nous pensons qu'il s'agit de
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la distane que nous voyons avant la rupture du jet lorsque des gouttes sontformées dans le anal (régime GC). Nous n'avons toutefois pas mené d'étudeapprofondie sur ette longueur avant rupture et nous ne pouvons onlure defaçon tranhée sur l'hypothèse que nous avançons. Remarquons égalementque, omme dans le as du apillaire ylindrique entré, le �uide ayant laforme onvexe est elui qui se disperse. Nous le quali�erons de �uide interne.
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Fig. 5.11 � Etude par mirosopie onfoale de �uoresene de la mise enplae de l'éoulement dans un anal en verre-PDMS. Le �uide �uoresent unmélange d'eau et de glyérol (E) auquel est ajouté de la rhodamine. Le �uideimmisible utilisé est de l'hexadéane (H). A la jontion en T (S1) haundes �uides est en ontat ave un mur vertial et les surfaes horizontales enverre et en PDMS. En se déplaçant en aval, la phase aqueuse ommene àdémouiller sur la surfae de PDMS pour s'en séparer omplétement en S3.La forme de l'interfae évolue alors jusqu'à atteindre une ourbure onstantesur toute l'interfae. La position de S5, 'est-à-dire la distane sur laquellel'éoulement se met en plae, dépend du débit des deux �uides.La forme de l'éoulement parallèle stationnaire dans un anal de 200×100
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µm est régie par les mêmes prinipes. La forme rapportée sur la �gure 5.12est légèrement di�érente de elle que nous venons de présenter dans un analde 100×100 µm. Dans e as-là les onditions d'éoulement imposent unetaille importante de la setion transverse de la phase aqueuse. Elle doit alorstouher la surfae supérieure du PDMS. et les angles de mouillage sur lessurfaes en PDMS et en verre ne sont pas identiques. Nous n'avons pas véri�ési es angles de ontat étaient identiques à eux obtenus dans une situationstatique mais la présene de l'éoulement peut néanmoins nous faire penserque es valeurs di�èrent légèrement. De plus, il n'est pas exlu qu'un �lmd'huile soit adsorbé sur la surfae de PDMS.
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Fig. 5.12 � Images en transmission et forme dans la setion transverse d'unéoulement parallèle entre deux �uides. La phase aqueuse est marquée parde la rhodamine a�n de pouvoir onduire des expérienes en mirosopieonfoale de �uoresene. En examinant de plus près les images de transmis-sion, on s'aperçoit de la présene de lignes aratéristiques de la géomètrie del'éoulement. Les lignes notées M orrespondent aux murs de PDMS, ellesnotées I à la position de l'interfae et C orrespond aux lignes de ontat.On distingue les ontats sur la surfae en PDMS Cp et sur le verre Cv.En étudiant les images de transmission de plus près, on s'aperçoit de laprésene de lignes de ontraste di�érent sur l'image du �uide interne. Ceslignes orrespondent aux lignes de ontat sur la surfae de verre Cv et la
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surfae de PDMS Cp. L'image de transmission permet également de onnaîtrela position des murs (M) et de l'extension maximale du �uide interne dansla diretion x (I) (voir �gure 5.12). En utilisant le fait que l'interfae est àourbure onstante, la onnaissane de es di�érentes lignes permet de déter-miner le rayon et la position du entre de l'interfae. Il est ainsi possible dereonstruire la forme de l'éoulement à partir d'une simple image de transmis-sion. Ce point est très important ar il nous permet d'utiliser un mirosopelassique pour déterminer la forme d'un éoulement parallèle stationnaire.Nous allons maintenant nous onentrer sur l'in�uene des propriétés des�uides utilisés (visosité, tension de surfae) et de la géométrie du anal surles diagrammes d'éoulement.5.3.2 E�et du rapport de visositéLes �gures 5.13 et 5.14 représentent l'e�et d'une augmentation de la vis-osité du �uide externe.
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Fig. 5.13 � E�et de l'augmentation de la visosité externe sur le diagrammed'éoulement. Les (◦) orrespondent à des gouttes obtenues à la jontion(GJ) ou dans le anal (GC) et les (�) sont utilisés pour des éoulementsparallèles (EP). Le �uide interne est un mélange d'eau et de glyérol ave duSDS à 11 mPa·s, le �uide externe est de l'huile de silione à 100 mPa·s (a) et50 mPa·s (b). La tension de surfae vaut 30 mN/m et le anal en verre-PDMSmesure 100×100 µm. L'augmentation de la visosité externe étend la zonede stabilité de l'éoulement parallèle.
91



Dans la �gure 5.13 le �uide interne est un mélange d'eau et de glyérolave du SDS à 11 mPa·s et le �uide externe est de l'huile de silione à 100mPa·s (�gure 5.13-a)) et à 50 mPa·s (�gure 5.13-b)). La tension de surfae estde 30 mN/m et la taille du anal est de 100×100 µm. Les (◦) orrespondentà des gouttes obtenues soit à la jontion soit dans le anal et les (�) sontutilisés pour des éoulements parallèles. Cette �gure met en évidene qu'uneaugmentation de la visosité du �uide externe tend à augmenter la zoned'éoulement parallèle.Sur la �gure 5.14 nous avons seulement représenté les débits à la transi-tions pour trois visosités externes di�érentes alors que la visosité du �uideinterne est onstante et vaut 7 mPa·s. Les (�) sont les transitions ave del'hexadéane à 3 mPa·s, les (•) sont elles ave de l'huile de silione à 20mPa·s et les (◦) ave une huile de silione à 100 mPa·s. Le anal utiliséest en verre-PDMS et mesure 100×100 µm. Ii enore une augmentation dela visosité de la phase externe augmente la zone d'éoulement parallèle audétriment du régime de prodution de gouttes.
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Fig. 5.14 � E�et de l'augmentation de la visosité externe sur le diagrammed'éoulement. Les symboles orrespondent aux débits à la transition entrele régime de prodution de gouttes et les éoulements parallèle. Le �uideinterne est un mélange d'eau et de glyérol ave du SDS à 7 mPa·s. Les (�)sont les transitions ave de l'hexadéane à 3 mPa·s, les (•) sont elles avede l'huile de silione à 20 mPa·s et les (◦) ave une huile de silione à 100mPa·s. Le anal est en verre-PDMS et mesure 100×100 µm. L'augmentationde la visosité externe étend la zone de stabilité de l'éoulement parallèle.
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5.3.3 E�et de la tension de surfaeL'e�et de la tension de surfae sur les diagrammes d'éoulement est illus-tré sur les �gures 5.15 et 5.16. Dans la �gure 5.15 le �uide interne est unmélange d'eau et de glyérol ave une visosité de 11 mPa·s sans (a) et ave(b) du SDS. L'autre �uide est de l'huile de silione à 100 mPa·s et le a-nal en verre-PDMS mesure 100×100 µm. Les (◦) représentent les régimes degouttes (G) tandis que les les (�) sont utilisés pour les éoulements parallèles(EP). On onstate qu'un abaissement de la tension de surfae onduit à uneaugmentation de la zone d'éoulement parallèle.
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Fig. 5.15 � E�et de la tension de surfae sur les régimes d'éoulement. Les(◦) orrespondent à des gouttes obtenues à la jontion (GJ) ou dans le anal(GC) et les (�) sont utilisés pour des éoulements parallèles (EP). Le �uideinterne est un mélange d'eau et de glyérol à 11 mPa·s sans (a) et ave (b)du SDS. Le �uide externe est de l'huile de silione à 100 mPa·s. Le anal enverre-PDMS mesure 100×100 µm. L'augmentation de la tension de surfaeétend la zone de prodution de gouttes.Nous avons également onduit des expérienes dans lesquelles la tensionde surfae est très faible. Nous avons pour ela omparé un système om-posé d'eau ave du SDS et d'hexadéane à un système auquel du Span 80est ajouté à l'hexadéane. La tension de surfae devient alors inférieure à 1mN/m. Les résultats que nous avons obtenus sont présentés sur la �gure 5.16.Lorsque la tension de surfae est très faible (�gure 5.16-b)) nous n'obtenonspas de gouttes. Deux e�ets ontribuent à ette observation. Le premier est
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que la faible valeur de la tension de surfae diminue fortement la rapiditédu développement de l'instabilité de Rayleigh-Plateau et le deuxième est liéau mouillage de l'eau sur la surfae de verre. Nous observons en e�et que,dans es onditions de tension de surfae, le jet d'eau est fortement arohésur la surfae de verre, et e même pour des débits d'eau très faibles. Cemouillage très important doit très ertainement rendre di�ile le développe-ment d'instabilité sur le jet. Nous n'avons en tout as pas vu de gouttes dansla gamme de débits que nous avons balayée. Ii enore on onstate bien qu'ily a lairement une augmentation de la zone d'éoulement parallèle lorsquela tension de surfae est abaissée. Notons que la modi�ation du mouillagesur les surfaes doit très ertainement jouer un r�le.
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Fig. 5.16 � E�et de la tension de surfae sur les régimes d'éoulement. Les (◦)orrespondent à des gouttes obtenues à la jontion (GJ) ou dans le anal (GC)et les (�) sont utilisés pour des éoulements parallèles (EP). Le �uide interneest de l'eau ave du SDS à 1 mPa·s , le �uide externe est de l'hexadéaneà 3 mPa·s sans (a) et ave (b) Span 80. Le anal en verre-PDMS mesure100×100 µm. Lorsque la tension de surfae est fortement abaissée la zone degouttes disparaît omplètement dans la gamme de débits observée.5.3.4 E�et de la géométrieNous nous sommes en�n interessés aux e�ets du rapport d'aspet et dela nature du anal sur le diagramme d'éoulement. Nous avons modi�é lerapport d'aspet et la nature d'un des murs omme ela est indiqué sur la
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�gure 5.17.
PDMSverre PDMSverre PDMS

a) b) c)

h=100 µm h=100 µmh=100 µm

l=100 µm l=200 µml=200 µm

Fig. 5.17 � Modi�ations de la géométrie (�gures a) et b)) et de la nature duanal (�gures b) et )) e�etuées dans ette partie. l est la largeur du analet h et sa hauteur. Nous avons regardé l'e�et d'une largeur double ainsi queelui de la nature des surfaes. Les résultats sont présentés sur la �gure 5.18.La �gure 5.18 présente les résultats obtenus dans les di�érentes géométriesen utilisant de l'hexadéane à 3 mPa·s et un mélange de glyérol et d'eauave du SDS à 7 mPa·s.
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Fig. 5.18 � E�et de la géométrie. Le �uide interne est un mélange d'eau etde glyérol ave du SDS à 7 mPa·s et le �uide externe est de l'hexadéane à3 mPa·s. Les (�) sont les débits à la transition dans un anal en verre-PDMSmesurant 100×100 µm, les (�) sont eux dans un anal en PDMS de 200×100
µm et les (�) sont les transitions dans un anal de 200×100 µm en verre-PDMS. L'augmentation du rapport largeur sur hauteur stabilise l'éoulementparallèle. Il apparaît également que la zone d'éoulement parallèle est plusimportante dans un anal en verre-PDMS que dans un anal en PDMS .Les (�) sont les débits à la transition dans un anal en verre-PDMSmesurant 100×100 µm (�gure 5.17-a)), les (�) sont les transitions dans un
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anal de 200×100 µm en verre-PDMS (�gure 5.17-b)) et les (�) sont euxdans un anal en PDMS de 200×100 µm (�gure 5.17-)). Cette �gure meten évidene que l'augmentation de la largeur du anal stabilise l'éoulementparallèle (on passe des (�) aux (�)). La substitution de la surfae de verrepar une surfae de PDMS tend quant à elle à diminuer la zone d'obtentiondes jets. Cei est sûrement dû au fait que le mouillage du �uide interne surla surfae est diminué.5.3.5 Synthèse des observations dans les anaux verre-PDMSLe tableau 5.2 réapitule les observations que nous avons e�etuées dansdes anaux en verre-PDMS. Le déentrage de la phase suseptible de sedisperser rajoute une omplexité au problème en introduisant les e�ets dumouillage. Le mouillage dépend des tensions de surfaes et des surfaes desanaux utilisés. Il semble que plus le �uide mouille sur la surfae plus la zoned'éoulement parallèle est favorisée.variation des paramètres ηe ր Γ ր Qinterne ր rapport d'aspet l/h րe�et sur le régime de jet + - + +Tab. 5.2 � E�et des di�érents paramètres sur l'obtention d'un jet. ηe est lavisosité du �uide externe, Γ est la tension de surfae, Qinterne est le débit dela phase interne et l/h est le rapport d'aspet dé�ni ave les notations de la�gure 5.17. Les + indiquent que la variation du paramètre permet d'atteindreou de favoriser l'obtention d'un jet. Des - sont utilisés dans le as ontraire.5.4 Réapitulatif des observationsLa tableau 5.3 synthètise les di�érentes observations dans les géométriesque nous avons étudiées.
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géométrie ηi ր ηe ր Γ ր Qint ր Qext ր l/h ր Rc րylindrique + - + + -verre-PDMS + - + +Tab. 5.3 � E�et des di�érents paramètres sur l'obtention d'un jet. ηi est lavisosité du �uide interne, Γ est la tension de surfae, Qext est le débit de laphase externe , Qint est le débit de la phase interne, l/h est le rapport d'aspetdé�ni ave les notations de la �gure 5.17 et Rc est le rayon du apillaire. Les+ indiquent que la variation du paramètre permet d'atteindre ou de favoriserl'obtention d'un jet. Des - sont utilisés dans le as ontraire.
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Chapitre 6Analyse de la stabilité del'éoulement parallèleDans e hapitre, nous proposons d'établir les onditions de stabilité d'unéoulement parallèle par deux approhes. Nous étudierons la stabilité spatialed'un jet dans un environnement on�né. Au premier instant du développe-ment de l'instabilité nous regarderons à l'aide d'une analyse linéaire si elle-iest onvetée ou non par l'éoulement. Une fois l'instabilité développée dansle anal, 'est-à-dire hors du adre d'une analyse linéaire, nous introduironsun modèle basé sur des arguments de onservation du débit pour prédire lestransitions. Nous omparerons les résultats obtenus par es deux approhesaux données expérimentales. Ce modèle a été développé en ollaboration aveArmand Ajdari du laboratoire de Physio-Chimie Théorique.6.1 Analyse linéaire de la stabilité d'un jet la-minaire on�néA�n de pouvoir mener une analyse linéaire de la stabilité d'un jet dans unmilieu on�né, nous proposons de nous intéresser aux onditions de propaga-tion d'une instabilité sur un jet en éoulement dans les premiers instants deson développement. Nous regardons don le développement spatio-temporelde l'instabilité. Nous ne onsidérerons que les éoulements à bas nombre deReynolds et appliquerons l'approximation de lubri�ation. La séletion desmodes dominants se fera à partir des ritères établis par la théorie des insta-bilités onvetées et absolues.
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6.1.1 Modèle en géométrie ylindrique entrée
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Fig. 6.1 � Shéma de l'éoulement onsidéré dans ette partie. Il s'agit d'unéoulement biphasique entré dans un apillaire ylindrique de rayon Rc. Unjet interne de rayon r0i est injeté ave un débit Qi dans un �uide externes'éoulant à un débit Qe.Nous onsidérons un éoulement parallèle de géométrie symétrique repré-senté sur la �gure 6.1. Un �uide interne de visosité ηi est injeté à un débit
Qi au entre d'un �uide externe s'éoulant ave un débit Qe et dont la viso-sité vaut ηe. Pour un éoulement stationnaire sur lequel auune perturbationne se développe, le diamètre du jet interne, ro

i , est onstant et l'éoulementest unidiretionnel. Les onditions aux limites ainsi que elles à l'interfaeliquide-liquide permettent de aluler le hamp de vitesse à partir de l'équa-tion de Stokes. Ce hamp de vitesse est utilisé pour aluler les débits desdeux �uides selon :
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e =
ro4
i

4ηe
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��
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e (6.1)
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8ηi
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i (ro2
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c)
2

4ηe
∂zPo

e (6.2)La loi de Laplae relie les pressions dans les deux �uides par :Po
i − Po

e =
2Γ

ro
i

(6.3)où Γ est la tension de surfae. Notons que dans le as non perturbé, les deuxgradients de pression sont identiques. On retrouve bien alors les formules 1.20et 1.21 établies dans le premier hapitre.
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Fig. 6.2 � Perturbations introduites sur l'éoulement biphasique onsidéré.La faible amplitude des osillations, δr, ainsi que leur longueur d'onde k−1supérieure au rayon du apillaire Rc permettent de faire l'approximation delubri�ation sur l'éoulement. Le hamp de vitesse sera don onsidéré ommeunidiretionnel, la omposante en r étant négligeable par rapport à elle enz. A�n de onduire une analyse de stabilité linéaire nous étudions la ré-ponse spatio-temporelle du système à des perturbations axisymétriques defaibles amplitudes qui sont shématisées sur la �gure 6.2. Ces perturbationsinduisent des variations sur le débit (δQe et δQi), sur les gradients de pression(∂zδPe et ∂zδPi) et sur le rayon interne (δri). Outre leur faible amplitude, lesperturbations introduites ont également des longueurs d'onde supérieures àla taille du apillaire Rc, si bien que l'approximation de lubri�ation peut êtreutilisée. Nous négligerons ainsi les omposantes de la vitesse dans la diretionradiale par rapport aux omposantes axiales. Cei revient à onsidérer l'éou-lement unidiretionnel. Dans le adre de ette approximation, les équations6.1 et 6.2 sont toujours valables et les variations des débits s'érivent :
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∂Qo
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∂(∂zPo
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∂zδPe +
∂Qo
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∂(∂zPo
i )

∂zδPi +
∂Qo

i

∂ro
i

∂zδri (6.5)Les dérivées partielles sont alulées à partir des équations 6.1 et 6.2. Du faitde la variation du rayon dans la diretion axiale, il est important de soulignerque les deux gradients de pression ne sont plus identiques. La dérivation de
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la loi de Laplae selon z permet de les relier par :
∂z(δPi − δPe) = −Γ

�
∂z(

δri

R2
c

+ ∂2
z δri)

� (6.6)Le terme δri

R2
c

est proportionnel à la ourbure dans la setion transverse duapillaire et ∂2
zδri est elui relatif à la ourbure dans le sens de l'éoulement.Le système d'équation est los en utilisant les relations de onservation de lamasse du système inompressible :

δQe + δQi = 0 (6.7)
∂t

�
π(ro

i + δri)
2
�

= ∂zδQe (6.8)Nous utilisons des perturbations proportionnelles à une somme d'exponen-tielle : P e(ikz+ωt). La suite des aluls est faite ave des variables sans di-mension obtenues par le jeu d'adimensionnement suivant :
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ω16ηeRc
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ÞδPe =

∂zδPe

∂zPo
eEn appliquant es adimensionnements, les équations 6.4 et 6.5 deviennent leséquations 6.9 et 6.10.

δÝQe = a(x)∂zδÝPe + b(x)δx + c(x)(∂zδfPi − ∂zδÝPe) (6.9)
δÝQi = d(x)∂zδÝPe + e(x)δx + f(x)(∂zδfPi − ∂zδÝPe) (6.10)où

a(x) = −(1 − x2)2 d(x) = 2x2(x2 − 1) − λ−1x4

b(x) = 4x(1 − x2) e(x) = 8x3 − 4λ−1x3 − 4x

c(x) = 2x4 − 2x2 − 4x4 ln(x) f(x) = 4x4 ln(x) − λ−1x4L'équation de dispersion du système est alors obtenue à partir des équations6.6, 6.7 et 6.8 : eω = −i · Ka
E(x)

x2
ek +

F (x)

x5
(ek2 − ek4) (6.11)
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où les fontions E(x) et F (x) sont dé�nies par :
E(x) =

d(x) · b(x) − a(x) · e(x)

a(x) + d(x)

F (x) =
c(x) · d(x) − f(x) · a(x)

a(x) + d(x)Dans l'équation 6.11, nous avons également introduit Ka, un nombre sansdimension dé�nie de la manière suivante :
Ka =

−∂zPoR2
c

ΓDans sa formulation,Ka fait apparaître un rapport entre les fores visqueuses
ηeVeRc ∼ −∂zPoR3

c et les fores apillaires ΓRc. Ka est don homogène àun nombre apillaire qu'il onvient toutefois de di�érenier de la dé�nitionlassique de Ca. Ka est en e�et onstruit sur le rayon du apillaire et nonpas sur le rayon du jet omme 'est le as pour Ca. L'avantage de ettedé�nition est qu'elle est sans auune ambiguïté quant à la séletion de lavitesse au niveau de l'interfae. Cette di�ulté peut surgir dans la dé�nitionde Ca, et e partiulièrement dans des situations d'éoulement pour lesquellesla vitesse du liquide environnant n'est pas onstante.Nous onsidérons k et ω omplexes, ave des parties réelles notées kr,
ωr et des parties imaginaires notées ki, ωi. Cette situation orrespond à uneperturbation dont l'enveloppe se déplae à la vitesse venv = ωr

ki

.Il onvient maintenant d'identi�er le mode dominant de l'instabilité. Pourela nous utilisons des éléments de la théorie des instabilités absolues etonvetées. Cette théorie initialement developpée dans la physique des plas-mas a été transférée à l'étude de la propagation d'instabilité au sein des�uides par S. J. Leib et M. E. Goldstein [112℄ puis par W. Van Saarloos àla �n des années 1980 [115, 116℄. Dans es derniers papiers, l'auteur onsi-dère que lors du développement des perturbations, le système séletionne leveteur d'onde k∗ qui permet de onserver l'apparene du front naissant leplus longtemps possible. A�n de satisfaire ette exigene, les perturbationssdoivent remplir les onditions suivantes [115, 116, 133℄ :
v∗ =

ω∗
r

k∗
i

∂ω∗
r

∂kr
= 0 v∗ =

∂ω∗
r

∂ki
(6.12)La stabilité temporelle du système est donnée par le signe de ωr. Lesystème est stable si tous les ωr sont négatifs. Dans notre as le système estinstable. En e�et, en prenant la partie réelle de eω dans l'expression 6.11 ons'aperçoit que le signe de ωr ne dépend que de ek2 − ek4 étant donné que F (x)
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est toujours positive. Il su�t alors de prendre une perturbation réelle aveune valeur de fkr omprise entre 0 et 1 pour s'aperevoir que le système estinstable. Intéressons-nous maintenant à v∗ qui dérit la stabilité spatiale dusystème. Selon le signe de v∗, plusieurs situations sont à distinguer. S'il existedes v∗ négatives les perturbations remontent à ontre sens de l'éoulement etl'on parle d'un éoulement absolument instable. Dans ette situation un jetou un bout de jet ne peut être obtenu et des gouttes seront produites à lasortie de la buse d'injetion du liquide interne. Dans le as ontraire, si toutesles solutions de v∗ sont positives, l'instabilité est transportée dans le sens del'éoulement. Le système est alors quali�é de onvetivement instable et unjet peut exister sur une distane non négligeable largement supérieure à lataille des gouttes émises. La �gure 6.3 donne une représentation shématiquede es deux situations.
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Fig. 6.3 � Représentation shématique d'une instabilité absolue (v∗<0) quiremonte à ontre sens de l'éoulement et d'une instabilité onvetée (v∗>0)par l'éoulement.La résolution de l'équation de dispersion du système (équation 6.11) aveles règles de séletion du front établies dans les équations 6.12 permet detrouver quatre veteurs d'onde :ek∗
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fv∗ = Ka
E(x)

x2
+

F (x)

x5fk∗
i

5 +
√

7

18
(6.14)Notons que, dans la géométrie onsidérée, les fontions E(x) et F (x) sonttoujours positives. Les parties imaginaires des veteurs d'onde k∗

1 et k∗
2 étantelles aussi positives les vitesses v∗ orrespondant à es modes sont toujourspositives. Ces modes se propagent et s'ampli�ent dans le sens de l'éoule-ment. La transition entre un régime onvetif et absolu est don obtenue parl'étude de k∗

3 and k∗
4. Ces deux veteurs orrespondent à des perturbationsne di�érant que d'un fateur de phase. Pour des Ka su�sament faibles, les

v∗ orrespondant sont négatives, alors que dans la limite opposée, pour deslarges gradients de pression et don des Ka importants, les v∗ deviennentpositives.A la transition entre es deux régimes, v∗(k∗
3,4) = 0, il n'y a malheureuse-ment pas de solution analytique disponible. Les limites peuvent néanmoinsêtre évaluées pour des situations de fort et de faible on�nement. Pour desfaibles valeurs du paramètre de on�nement x, x = r0

i /Rc, la transition suitla relation :
Ka = −4λ(ln(x) + 1) − 1

4λζ
(6.15)

ζ =
3
È

6(−1 +
√

7)

2(5 +
√

7)Cette limite a�he lairement une dépendane ave la rapport de visosité
λ = ηi

ηe
et plus λ est faible et plus la transition s'obtient pour des valeursélevées de Ka.La limite pour une situation où le on�nement devient important estdonnée par :

Ka =
ξ(x − 1)2

2
(6.16)

ξ =
√

6
5 +

√
7

9
È√

7 − 1On note dans e as l'indépendane de la transition vis à vis de λ. Dans e asla stabilisation est plus liée à la géométrie de l'éoulement qu'aux propriétésdu système de �uide utilisé.Les transitions sur le reste du domaine des x peuvent être évaluées numé-riquement en déterminant la valeur de x, si elle existe, qui annule v∗ pour un
λ et un gradient de pression donné. Dans la pratique, on hoisit un systèmede �uide, on �xe une valeur du gradient de pression et on alule la valeurde v∗ pour di�érents x. On explore ainsi la gamme des x pour un Ka �xe.
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Lorsque v∗ s'annule on obtient le ouple (x,Ka) à la transition. A�n d'établirl'ensemble de la ourbe, on répéte ette opération pour di�érents gradientsde pression.
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Fig. 6.4 � Diagramme de la nature de l'instabilité dans le plan (x,Ka).Les lignes représentent les transitions entre le regime absolument instableet elui onvetivement instable pour di�érents rapport de visosité λ. Enpartant du bas vers le haut λ vaut 10, 1, 0,1, 0,01, 0,001 et 0,0001. Le jet estonvetivement stable dans la partie supérieure du graphique. Les régionssituées en dessous des lignes orrespondent aux zones dans lesquelles desgouttes sont obtenues au niveau de la buse d'injetion. La ligne grisée est lalimite quand x=1 traée à partir de l'équation 6.16.La �gure 6.4 réunit les résultats obtenus pour di�érentes valeurs de lambdadans le plan (x,Ka). Ce réseau de ourbes maîtresses peut être perçu ommeun diagramme dynamique séparant les régimes de prodution de gouttes auniveau de la jontion et les régimes dans lesquels un jet peut être formé. Ilest important de souligner que dans e dernier as, des gouttes peuvent êtreobservées. Elles ne le sont qu'après un jet persistant entre la sortie de la buseet la zone de prodution.Attardons-nous un peu sur la �gure 6.4. Pour un rapport de visosité �xé,lorsque l'on se trouve dans un régime de prodution de gouttes, une augmen-tation du nombre apillaire Ka ou du on�nement x permettent toujoursde franhir la transition vers le régime de jet. Lorsque Ka est augmenté, lavitesse de l'éoulement roît et la transition s'e�etue lorsque la vitesse auniveau de l'interfae est su�sante pour transporter les perturbations en avalde l'éoulement. Quand le on�nement est augmenté pour une valeur �xede Ka la proximité des parois se fait de plus en plus ressentir ralentissantainsi le développement des instabilités. On retrouve d'ailleurs que, pour les
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x prohes de un, la transition ne dépend plus de λ e qui on�rme sa na-ture géométrique. L'e�et du rapport de visosité se fait ependant ressentirà faible on�nement. Une diminution de la valeur de λ = ηi/ηe se traduit parun aroissement de la zone de prodution de gouttes au pro�t de elle dejet.Ces paramètres adimensionnés, et notamment Ka, ne sont pas ommu-nément utilisés dans l'étude des éoulements. Il est ependant aisé, pour unsystème donné, de les retransrire en variables de ontr�le lassiquement uti-lisées en miro�uidique à savoir les débits des deux �uides immisibles. Lesrelations entre les jeux de paramètres sont données par :
Qe =

πΓR2
c

8ηe
(1 − x2)2Ka (6.17)

Qi = Qe

�
ηe

ηi

x4

(1 − x2)2
+ 2

x2

1 − x2

� (6.18)La �gure 6.5 montre un exemple de transposition depuis l'espae on�nementapillaire vers elui des paramètres de ontr�le. Prenons deux trajetoiresdans e dernier et suivons le déplaement induit dans le plan (x,Ka). Partonsd'abord d'un régime de gouttes (•) en �xant le débit externe puis augmentonspetit à petit le débit du �uide interne jusqu'à franhir la ligne de transitionentre le régime de gouttes et le régime de jet. En proédant ainsi on augmenteprogressivement la taille du jet interne qui se rapprohe des murs. Cei sevoit bien dans le plan (x,Ka) où la trajetoire s'oriente vers les zones defort on�nement jusqu'à traverser la limite. On a don une stabilisation paron�nement. On peut également partir d'un jet stabilisé (•) puis augmenterle débit de la phase externe en maintenant onstant elui du �uide interne.On passe alors d'un régime de jet à un régime de gouttes puis, en ontinuantà augmenter le débit de la phase externe, on retrouve un régime de jet. Latransposition dans le diagramme (x,Ka) de ette trajetoire met bien enévidene que l'on passe d'abord par une étape de déon�nement du jet quipermet de traverser la transition dans le sens du jet vers les gouttes. Enontinuant d'augmenter le débit de la phase externe, on aélère la vitesse auniveau de l'interfae jusqu'à franhir la ligne de transition une nouvelle fois.Dans e as i le jet est stabilisé par la vitesse. Notons que le omportementthéorique de la ourbe est similaire à elui observé expérimentalement. Onretrouve notamment l'e�et de réentrane des ourbes.
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Fig. 6.5 � Exemple de diagramme dans le plan (Qi,Qe) obtenu à partir desvaleurs (x,Ka) et des équations 6.17 et 6.18. Les données sont obtenues pour
ηi=10 Pa·s, ηe=1 Pa·s, Rc=200 µm et Γ=30mN/m. Deux trajetoires dansle plan (Qi,Qe) sont reportées dans le plan (x,Ka). En partant d'un régimede gouttes puis en augmentant le débit de la phase interne en �xant eluidu �uide externe (•) on obtient un régime de jet. La même trajetoire surle plan (x,Ka) montre que e dernier est stabilisé par le on�nement. Enpartant d'un jet on�né et en augmentant que le débit de la phase externe(•), on passe par un régime de gouttes puis on retrouve un régime de jet.La transposition dans le diagramme (x,Ka) suggère que le premier jet eststabilisé par le on�nement alors que le deuxième l'est par la vitesse.L'utilisation de es variables permet également de visualiser d'une ma-nière un peu plus onrète les e�ets des di�érents paramètres physiques surles diagrammes d'éoulement. Pour ela nous sommes partis d'un systèmede référene en hoisissant omme onstante ηe = 0, 1 Pa·s, ηi = 0, 01 Pa·s,
Γ = 20 mN/m et Rc = 50 µm, puis nous avons fait varier l'un des para-mètres en onservant les autres onstants. La �gure 6.6 montre l'in�uene dees di�érentes variations dans le plan (Qi,Qe). Comme nous avons developpénotre analyse dans le adre d'éoulement où les e�ets inertiels sont négli-geables, nous avons grisé les parties du diagramme dans lesquelles le nombrede Reynolds devient supérieur à un. Pour aluler le nombre de Reynolds deet éoulement biphasique nous l'avons moyenné sur les deux �uides par laformule suivante :

Re =
ρ(Q2

e/ηe + Q2
i /ηi)

πRc(Qe + Qi)
(6.19)où ρ=1000 kg·m−3 est la masse volumique des deux �uides.
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Fig. 6.6 � Diagramme de l'instabilite dans le plan (Qi,Qe). Les zones griséesorrespondent aux régions dans lesquelles le nombre de Reynolds est supé-rieur à un. Nous partons d'un système de référene dé�ni par Γ = 20 mN/m,
Rc = 50µm, ηe = 0, 1 Pa·s et ηi = 0, 01 Pa·s et nous faisons varier haune desvariables a�n d'en évaluer l'in�uene sur le diagramme. Dans (a) les lignesorrespondent à di�érents ηe égaux à 0,01, 0,1 et 1 Pa·s en partant du hautvers le bas de la �gure. En (b) les lignes représentent divers Γ variant de50, 20 à 2 mN/m du haut vers le bas de la �gure. () regroupe les résultatsthéoriques pour des Rc valant 100, 50 and 25 µm en partant du haut versle bas de la �gure. En�n, dans (d) les lignes orrespondent à des ηi égaux à0,01, 0,1 et 1 Pa·s du haut vers le bas de la �gure.La �gure 6.6-b) montre lairement que la formation de gouttes est fa-vorisée lorsque la tension de surfae augmente. Les débits à la transitionévoluent linéairement ave la tension de surfae. On onstate également surla �gure 6.6-) qu'une augmentation du rayon du apillaire favorise la zonede prodution de goutte. Dans e as là, les débits à la transition évoluentave le arré du rayon du apillaire. L'e�et des visosités n'est pas aussisimple. Les e�ets de la visosité interne sont introduits sur la �gure 6.6-

109



d). Il apparaît lairement qu'une diminution de la visosité interne in�uenegrandement la transition dans la partie inférieure des graphiques, 'est-à-diredans des situations où le jet est on�né, et d'une manière moins signi�ativedans la partie supérieure. Une expliation assez simple peut être donnée.Dans la partie inférieure des ourbes, il faut on�ner le jet en augmentant sataille pour s'approher de la transition. Cela néessite d'augmenter le débitdu �uide interne et e d'autant plus que le liquide est �uide. Cette partiedépend don fortement de la visosité du �uide interne. Dans la partie su-périeure de la ourbe, la transition est assurée en atteignant une vitesse àl'interfae su�sante pour onveter l'instabilité. La vitesse est alors prini-palement imposée par le débit externe étant donnée la faible taille du jetinterne. Cette remarque est d'ailleurs assez générale et 'est pour ela queles transitions ont une forme "aplatie" dans la partie supérieure de toutes lesourbes. L'in�uene de la visosité externe n'est pas la même dans toutes lesrégions de diagramme. Nous voyons en e�et sur la �gure 6.6-a) qu'auunetendane générale ne peut être dégagée, les ourbes s'entreroisant dans leplan (Qi,Qe).6.1.2 Comparaison aux résultatsDans ette partie nous allons omparer les résultats expérimentaux aveles transitions prédites par notre analyse linéaire. Les valeurs des visositéset des tensions de surfae utilisées dans notre modèle sont mesurées par lestehniques présentées dans la partie 3.2.2.Dans le plan (Qi,Qe)Dans la �gure 6.7 nous onfrontons notre modèle (trait plein) aux don-nées expérimentales que nous avons obtenues en faisant varier la visositédu �uide interne. Notre modèle donne une bonne prédition de la transitionentre le régime de gouttes (◦ et •) et elui de jet (�, � et ♦) sans auunparamètre ajustable. On note que l'aord est meilleur dans le as de la �-gure 6.7-a). Lorsque l'on augmente la visosité du �uide interne notre modèleprédit orretement l'évolution de la transition dans la partie située en basà droite du diagramme. Une di�érene est notée dans la partie supérieuredu diagramme où les jettings (♦) apparaissent lairement à des débits plusfaibles que eux que nous prédisons.
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Fig. 6.7 � Comparaison ave les résultats relatifs à l'e�et de la visositéinterne sur le diagramme d'éoulement. Les symboles grisés (◦ et •) orres-pondent à des régimes de gouttes tandis que les symboles noirs (�, � et ♦)sont utilisés pour des jets. Le trait noir est la transition théorique prévue sansparamètre ajustable. Le rayon du apillaire est de 275 µm, le �uide externeest de l'huile de silione à 235 mPa·s et la phase interne est un mélange d'eauet de glyérol à 55 mPa·s (a) et à 650 mPa·s (b). La tension de surfae estde 24 mN/m.Lorsque nous abaissons la tension de surfae entre les deux �uides larégion de stabilité des jets est fortement augmentée. Les �gures 6.8 et 6.9montrent que nos préditions sont en très bon aord ave les données ex-périmentales. Dans la �gure 6.8 les deux �uides immisibles utilisés sont del'huile de silione à 235 mPa·s et un mélange d'eau et de glyérol à 55 mPa·sdans lequel du SDS est ajouté a�n de faire passer la tension de surfae de24 mN/m (diagramme 6.8-a)) à 16 mN/m (diagramme 6.8-b)). Le trait pleinorrespond à la prédition de notre modèle pour les deux as. Enore unefois auun paramètre ajustable n'est utilisé. Nous prédisons lairement demanière quantitative l'évolution de la transition. Nous notons ependant quela variation de tension de surfae n'est pas très importante. A�n d'obtenirune grande variation de la tension de surfae, nous avons également utilisé unautre ouple de �uides immisibles. Il s'agit d'eau ave du SDS et d'hexadé-ane sans et ave du Span 80. La tension de surfae hute alors grandement
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et les transitions sont déplaées de deux déades. Lorsque nous omparonses données expérimentales ave nos préditions nous obtenons enore untrès bon aord. Ces résultats sont présentés sur la �gure 6.9. Notons que les�uides utilisés ont des visosités très di�érentes des �uides que nous avionsétudiés préédemment. Cei semble on�rmer la généralité de notre approhe.
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Fig. 6.8 � Comparaison de notre modèle ave les résultats relatifs à l'e�etde la tension de surfae sur le diagramme d'éoulement. Les symboles grisés(◦ et •) orrespondent à des régimes de gouttes tandis que les symboles noirs(�, � et ♦) sont utilisés pour des jets. Le trait noir est la transition théoriqueprévue sans paramètre ajustable. Le rayon du apillaire est de 275 µm, le�uide externe est de l'huile de silione à 235 mPa·s et la phase interne est unmélange d'eau et de glyérol à 55 mPa·s sans (a) et ave (b) du SDS.
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Fig. 6.9 � Comparaison de notre modèle ave les résultats relatifs à l'e�etde la tension de surfae sur le diagramme d'éoulement. Les symboles grisés(◦ et •) orrespondent à des régimes de gouttes tandis que les symbolesnoirs (�, � et ♦) sont utilisés pour des jets. Le trait noir est la transitionthéorique prévue sans paramètre ajustable. Le rayon du apillaire est de 275
µm, la phase interne est de l'eau ave à 1 mPa·s et le �uide externe est del'hexadéane à 3 mPa·s sans (a) et ave (b) du SPAN 80.En�n, nous avions vu dans la partie expérimentale qu'une augmentationdu rayon entraîne un aroissement de la région de gouttes. Nous onstatonssur la �gure 6.10 que, là enore, notre modèle prédit de manière quantitativel'évolution de la transition entre les régimes.
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Fig. 6.10 � Comparaison de notre modèle ave les résultats relatifs à l'e�etde la taille du apillaire sur le diagramme d'éoulement. Les symboles grisés(◦ et •) orrespondent à des régimes de gouttes tandis que les symboles noirs(�, � et ♦) sont utilisés pour des jets. Le trait noir est la transition théoriqueprévue sans paramètre ajustable. Le �uide externe est de l'huile de silione à235 mPa·s, la phase interne est un mélange d'eau et de glyérol à 55 mPa·set la tension de surfae est de 24 mN/m. Le rayon du apillaire est de 275
µm (a) et de 430 µm (b).Dans le plan (x,Ka)Nous avons vu dans la partie théorique qu'il était possible de rationnaliserla stabilité du système ave seulement trois variables que sont le on�nement
x, le nombre apillaire Ka et le rapport de visosité λ. A�n de véri�er la va-lidité d'une telle approhe nous avons rassemblé toutes nos données obtenuespour un même λ dans des diagrammes (x,Ka). La �gure 6.11 regroupe lesdonnées obtenues à λ=0,23 pour deux rayons de apillaire et deux tensionsde surfae. Le trait orrespond à la transition prédite entre les régimes dejet (�, � et ♦) et les régimes de gouttes (◦ et •). Les résultats sont en bonaord. Nous pouvons également noter que les symboles ont tendane à serépartir dans quatre quadrants du diagramme. En bas à gauhe, pour desfaibles on�nement du jet et des faibles vitesses e sont des gouttes (◦) quisont obtenues. Lorsque l'on augmente le nombre apillaire Ka pour arriver
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dans la partie située en haut à gauhe du diagramme nous obtenons prin-ipalement le régime de jettings (♦). Dans la région de on�nement, 'est àdire pour x>0,5, e sont des plugs (•) qui sont obtenus à faible Ka et desjets larges (�) et osillants (�) lorsque Ka est su�sament augmenté pourtraverser la transition.
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Fig. 6.11 � Données obtenues dans le plan (x,Ka) pour le même rapportde visosité (λ=0,23), ave deux rayons et deux tensions de surfae. Le traitnoir est la transition prédite. Les résultats sont en bon aord. Les donnéesont tendane à se rassembler en quatre régions. On retrouve en e�et en basà droite les plugs (•), en bas à gauhe les gouttes (◦) en haut à gauhe (♦)les jettings et en haut à droite les jets larges (� et �).Le même type de onlusion peut être tiré de la �gure 6.12. Cette �gure aété obtenue pour un λ valant 0,33 pour deux tensions de surfae. Là enore latransition prédite entre le régime de gouttes (◦ et •) et le régime de jets (�,
� et ♦) est en bon aord ave les résultats éxpérimentaux. Nous onstatonségalement que les symboles ont enore tendane à se répartir dans quatrerégions du diagramme (x,Ka). En bas à droite nous trouvons prinipalementdes plugs (•), en haut à droite des jets et des jets osillants (� et �), en hautà gauhe des jettings (♦) et en bas à gauhe des gouttes (◦).
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Fig. 6.12 � Données obtenues dans le plan (x,Ka) pour le même rapportde visosité (λ=0,33), ave deux tensions de surfae. Le trait noir est latransition prédite. Les résultats sont en bon aord. Les données ont tendaneà se rassembler en quatre régions. On retrouve en e�et en bas à droite lesplugs (•), en bas à gauhe les gouttes (◦) en haut à gauhe (♦) les jettingset en haut à droite les jets larges (� et �).
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Fig. 6.13 � Données obtenues dans le plan (x,Ka) pour λ=4,28. Le trait noirest la transition prédite. Les résultats sont en assez bon aord. Les donnéesont tendane à se rassembler en quatre régions. On retrouve en e�et en basà droite les plugs (•), en bas à gauhe les gouttes (◦) en haut à gauhe (♦)les jettings et en haut à droite les jets larges (� et �).
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Lorsque λ=4,28 les résultats ne sont pas en aussi bon aord que pré-édemment. On voit lairement dans la partie droite de la �gure 6.13 quedes gouttes sont obtenues au dessus de la transition prédite alors que dansla partie gauhe du diagramme des jettings sont observés au-dessous de latransition prédite. Des déviations identiques sont observées sur la �gure 6.14.Les données de ette �gure sont obtenues ave un λ=2,77. Les résultats res-tent néanmoins orrets et il su�t de s'éloigner un petit peu de la ourbe detransition prédite pour s'assurer d'obtenir l'éoulement souhaité.
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Fig. 6.14 � Données obtenues dans le plan (x,Ka) pour λ=2,77. Le traitnoir est la transition prédite. L'aord est orret mais moins bon que pré-édemment. Les données ont tendane à se rassembler en quatre régions. Onretrouve en e�et en bas à droite les plugs (•), en bas à gauhe les gouttes (◦)en haut à gauhe (♦) les jettings et en haut à droite les jets larges (� et �).6.1.3 Disussion sur les résultats en géométrie ylin-driqueLe bon aord ave les résultats expérimentaux suggére que les premiersinstants du développement spatial de l'instabilité sont essentiels. L'analyselinéaire semble don bien adaptée pour appréhender e genre de problème.Nous avons en e�et onstaté que notre modèle permet de fournir une bonneprédition de la stabilité de l'éoulement sans auun paramètre ajustable.L'analyse du système peut être réduite à trois nombres sans dimensionsque sont le on�nement, le nombre apillaire Ka et le rapport de visosité.Lorsque les données expérimentales sont rassemblées en fontion de es troisparamètres, nous avons vu qu'elles ont tendane à se répartir dans quatre
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régions du diagramme. Ainsi e type d'approhe peut également fournir unepetite idée du type d'éoulement qui sera obtenu pour un système et undispositif donnés.Dans la suite nous proposons d'évaluer e type d'approhe dans d'autrestypes de géométries.6.1.4 Extension aux géométries non ylindriquesLa plupart des géométries renontrées en miro�uidique sont à setionretangulaire. Nous avons tenté d'appliquer nos onsidérations à de tellesgéométries. Le passage d'une géométrie ylindrique entrée à une géométriearrée dans laquelle l'éoulement est déentré introduit de nouvelles approxi-mations. Dans ette partie théorique nous proposons d'augmenter petit àpetit le niveau d'approximation a�n d'arriver à elui que nous avons dans leas de nos géométries en verre-PDMS.Commençons par le as d'un jet non mouillant sur les parois dans unegéométrie retangulaire similaire à elle représentée sur la �gure 6.15.
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Fig. 6.15 � Shéma de l'éoulement onsidéré. Les notations introduites surle �gure sont elles utilisées dans le texte.Il n'existe généralement pas de solution analytique du hamp de vitessede l'éoulement de deux �uides immisibles pour la géométrie présentée surla �gure 6.15. Pour analyser la stabilité spatio-temporelle d'un tel jet à desperturbations axisymétriques il est don néessaire de reourir à des simula-tions numériques. Comme dans le as ylindrique nous onsidérons seulementles perturbations symétriques par rapport à l'axe du jet, r(z) ∼ e(ikz+ωt), etindépendantes de l'angle polaire. La base utilisée pour onstruire les pertur-bations n'est ertainement pas exate de part la géométrie du anal et esurtout lorsque le jet est déentré.Les équations 6.6, 6.7, 6.8, 6.9 et 6.10 sont toujours valides mais nousn'avons pas de solutions analytiques pour les oe�ients a(x), b(x), c(x),
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d(x), e(x) et f(x) dans la géométrie de la �gure 6.15. Ce sont es oe�ientsque nous alulons numériquement en faisant de petites variations du rayonet des gradients de pression dans les deux �uides autour de la géométrie étu-diée. Nous utilisons ensuite es oe�ients pour aluler les fontions E(x) et
F (x) a�n de pouvoir reonstruire des diagrammes (x,Ka) similaires à euxque nous avons introduits dans l'étude en géométrie ylindrique. Nous al-lons tout d'abord rappeler les prinipales propriétés de l'éoulement parallèleavant de préiser la méthode numérique employée pour aluler l'éoulementpuis les oe�ients. En�n, nous verrons les résultats théoriques obtenus dansdi�érentes géométries.A faible nombre de Reynolds et en l'absene de perturbations l'éoulementonsidéré sur la �gure 6.15 est unidiretionnel. La onservation de la quantitéde mouvement, la loi de Laplae et l'inompressibilité des �uides impliquentque les gradients de pression dans les deux �uides ∂zPe, ∂zPi sont onstants.La vitesse u(s, t) satisfait don l'équation de Stokes dans haun des domainesdé�nis par les �uides (interne et externe α = i, e) :

ηα∆uα = ∂zPα (6.20)Ce système d'équations est los en utilisant les onditions aux limites. Onsuppose que le �uide ne glisse pas aux parois, ue = 0, et que la vitesseainsi que le tenseur des ontraintes tangentielles sont ontinus à l'interfaeliquide-liquide [60, 61℄ :
ui = ue et ηi

∂ui

∂n
= ηe

∂ue

∂n
, (6.21)La résolution de es équations nous permet de aluler le hamp de vitessepour un rapport de visosité, un gradient de pression et une position d'inter-fae donnés. Les deux débits, Qe et Qi, sont simplement alulés par l'inté-gration du hamp de vitesse.Le ode numérique que nous avons utilisé a été développé en ollabora-tion ave Charles-Henri Bruneau et Thierry Colin du laboratoire de Mathé-matiques Appliquées de Bordeaux. La méthode numérique résoud l'équationsuivante :

∇ · (η∇u) = ∂zP (6.22)où η, u et ∂zP sont des fontions prenant les valeurs ηi, ui et ∂zPi sur ledomaine dé�ni par le �uide interne et ηe, ue et ∂zPe sur le domaine du �uideexterne. Cette équation est disrétisée sur un maillage artésien régulier grâeà une méthode de volume �ni assurant la ontinuité des �ux à l'interfae[134℄. Les aluls sont e�etués ave le logiiel sienti�que Silab développépar l'INRIA. Ils nous permettent d'obtenir les débits Qα(∂zPi, ∂zPe, x), en
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fontion des deux gradients de pression et de x paramètre de on�nement dujet dé�nit par x = 2r/(min(h, w)) où r est le rayon du jet.Rappellons que les oe�ients a(x), b(x), c(x), d(x), e(x) et f(x) sontdé�nis par les variations des débits de la façon suivante :
δÝQe = a(x)∂zδÝPe + b(x)δx + c(x)(∂zδfPi − ∂zδÝPe) (6.23)
δÝQi = d(x)∂zδÝPe + e(x)δx + f(x)(∂zδfPi − ∂zδÝPe) (6.24)Il faut don aluler les dérivées des débits par rapport aux di�érentes va-riables. Pour ela nous e�etuons les variations shématisées sur la �gure6.16.
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Fig. 6.16 � Représentation shématique des di�érentes variations e�etuéesautour d'une position d'équilibre (∂zPe, ∂zPi et r) pour aluler les di�érentsoe�ients des équations 6.23 et 6.24.Les valeurs des débits dans les di�érentes on�gurations de la �gure 6.16nous permettent de aluler les oe�ients. c(x) est par exemple la dérivéepartielle du débit externe, Qe, par rapport au gradient de pression du �uideinterne ∂zPi. Pour déterminer e oe�ient nous �xons le rayon du jet etalulons les deux débits pour un gradient de pression ommun au �uideinterne et au �uide externe, ∂zP = 1. Nous augmentons (ou diminuons)légèrement le gradient de pression de la phase interne de δP (ou -δP) enmaintenant onstant le gradient de pression dans le �uide externe et alulonsles débits dans es deux situations. (x) est simplement obtenu par :
c(x) =

Qe(∂zPi = 1 + δP) − Qe(∂zPi = 1 − δP)

2δP (6.25)Des proédures identiques ou équivalentes sont utilisées pour aluler les oef-�ients a(x), d(x) et f(x). e(x) et b(x) sont les dérivées partielles par rapportà la taille relative du jet x. Nous alulons les débits pour des gradients depression égaux dans les deux �uides et pour des tailles de jets qui varientlégèrement autour de la position de x, x+δx et x-δx. Les deux valeurs de
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b(x) et de e(x) sont alors simplement données par :
b(x) =

Qe(x + δx) − Qe(x − δx)

2δx
e(x) =

Qi(x + δx) − Qi(x − δx)

2δx (6.26)Nous allons maintenant appliquer ette proédure dans di�érentes géo-métries en nous éloignant progressivement de la géométrie ylindrique pouraller vers des géométries de plus en plus omplexes.Cas d'un jet entré dans un apillaire arréNous ommençons ave le as d'un jet entré dans un apillaire arréde hauteur h. Le paramètre de on�nement, x = 2r/h, évolue de 0 à 1lorsque le jet est dans la position représentée par des pointillés sur la �gure6.18. Lorsque le jet est en ontat ave les murs, 'est-à-dire pour x>1, nousonsidérons qu'il est stabilisé par ontat ave les parois. Nous quali�eronset éoulement parallèle de jet 2D.
jet 2D : stablejet 3D : instable
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R
1

R
2 R

Fig. 6.17 � Shéma d'un jet tridimensionnel (3D) et bidimensionnel (2D).Le jet 2D est stable vis à vis de l'instabilité de Rayleigh-Plateau ar auuneperturbation ne peut diminuer l'énergie interfaiale.Cei se omprend failement sans alul en revenant à l'équation 6.6 ob-tenu après di�érentiation de la loi de Laplae. Dans le as d'un jet 2D unseul rayon de ourbure intervient et l'équation 6.6 se réduit à :
∂z(δPi − δPe) = −Γ

�
∂z(∂

2
zδri)

� (6.27)Cei entraîne une modi�ation de l'équation de dispersion :eω = −i · Ka
E(x)

x2
ek − F (x)

x5
ek4 (6.28)Comme la fontion F (x) est toujours positive ωr<0 pour toutes les pertur-bations réelles fkr. Le sytème est don stable.

121



0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
10

−2

10
−1

10
0

10
1

10
2

convectif (jet)

absolu (goutte)

jet 2D

x

K
a

Fig. 6.18 � Diagramme de la nature de l'instabilité en géométrie arrée dansle diagramme (x,Ka). Les symboles orrespondent à plusieurs rapports devisosité λ. Les (+) orrespondent à λ = 100, les (�) à λ = 1 et les (•) à
λ = 0, 01. Au-dessus des symboles le jet est onvetivement instable alorsqu'en dessous il est absolument instable. Les traits pleins représentent lestransitions dans un apillaire ylindrique pour les mêmes rapports de viso-sité.Les résultats obtenus sont représentés par des symboles dans le plan(x,Ka) de la �gure 6.18. Le nombre apillaire Ka que nous avons intro-duit préedemment est dé�ni par Ka = −∂zPo(h/2)2

Γ
. Préisons enore unefois qu'il ne s'agit pas du nombre apillaire lassique Ca mais d'un nombresans dimension onstruit sur la taille du anal. Par la taille �nie du maillageartésien utilisé il est impossible de aluler ave une préision orrete, etdans des temps raisonnables, les valeurs de on�nement prohes de 0 et de 1.C'est pourquoi les données sont réprésentées pour une plage de x s'étendantde 0,04 à 0,98. Les symboles orrespondent à di�érents rapports de visosité.Les (+) représentent les valeurs obtenues à λ = 100, les (�) elles à λ = 1et les (•) sont elles obtenues à λ = 0, 01. Les traits pleins grisés sont lesourbes obtenues dans une géométrie ylindrique pour les mêmes valeurs de

λ. En omparant les transitions dans les deux géométries nous nous aper-evons que les résultats et les tendanes sont sensiblement identiques à bason�nement. Cei semble assez naturel ar 'est dans ette on�guration quele jet ressent le moins les e�ets liés aux parois et don à la géométrie duanal. Lorsque nous augmentons le on�nement pour aller vers x = 1 lestransitions dans la géométrie arrée s'éartent de elles obtenues dans unapillaire ylindrique au pro�t de la zone d'instabilité absolue. Pour x = 1les ourbes semblent tendre vers Ka = 5 · 10−2 et e indépendamment de λ
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(dans la limite des x aessibles par le alul).
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 (µL/h)Fig. 6.19 � Débits à la transition entre le régime d'instabilité absolue(gouttes) et elui d'instabilité onvetée (jet onveté) dans un anal arré de100 µm de oté. Les symboles orrespondent aux transitions obtenues pourdes rapports de visosité λ valant 100 (+), 1 (�) et 0,01 (•). La visosité du�uide interne est �xée à 0,1 Pa·s et la tension de surfae vaut 30 mN/m. Lesgouttes sont obtenues dans les parties onvexes dé�nies par les ourbes. Endessous de la droite x=1 le jet est en ontat ave les murs du anal (jet 2D)e qui a pour onséquene de le stabiliser.La stabilisation par on�nement semble bien moins importante que dansle as ylindrique. En admettant que toutes nos hypothèses sont enore va-lides près des parois (nous pensons notamment à la forme axysimétriquedes perturbations), il semble que la perte de on�nement due à la présened'angles soit à l'origine de ette déstabilisation. Il en e�et plus faile de drai-ner le liquide externe dans es angles de fuite que dans le as d'un ylindreoù le �uide externe s'éoule dans des �lms de faibles épaisseurs. Bien quenous nous approhons des limites de nos approximations nous pensons queles tendanes que nous observons à travers notre modèle sont orretes.La �gure 6.19 représente les transitions traées dans le plan des para-mètres de ontr�le que sont les débits des deux �uides, Qe et Qi. La taille duanal est de 100×100 µm, la tension de surfae est de 30 mN/m et la visositédu �uide interne est de 0,1 Pa·s. Les débits à la transition sont traés pourtrois valeurs de λ : 100 (+), 1 (�) et 0,01 (•). Nous avons rajouté sur lesourbes la limite lorsque x=1. En dessous de ette droite le jet est en ontatave les parois du anal (jet 2D). Dans la partie supérieure l'instabilité est
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absolue dans la partie onvexe de la ourbe (gouttes) et elle devient onvetéedans le reste du graphique (jet onveté). Le même type de omportementest observé pour les trois λ.Cas d'un jet entré dans un apillaire retangulaireNous onsidérons maintenant le as d'un éoulement dans un apillairedont la setion transverse est retangulaire. Nous avons e�etué nos alulsdans une géométrie dont le rapport d'aspet est de deux. Nous notons h lahauteur que nous prendrons deux fois plus petite que la largeur w du anal.Le �uide interne est un jet entré dans ette géométrie.En onduisant notre analyse, nous aboutissons aux résultats présentés surla �gure 6.20. Le on�nement est dé�ni par x = 2r/h et Ka est un nombreapillaire onstruit sur la hauteur du apillaire selon Ka = −∂zPo(h/2)2

Γ
. Pourles mêmes raisons qu'auparavant, notre gamme de on�nement aessibles'étend entre 0,04 et 0,98. Les tendanes observées sont assez similaires àelles obtenues dans un apillaire arré.A petit x nous remarquons que les transitions dans la géométrie retangu-laire sont obtenues pour des valeurs de Ka plus faibles que dans un apillaireylindrique. C'était déjà le as ave le arré entré même si l'éhelle utiliséerendait l'observation moins évidente. Cei est dû au fait que dans ette partiedu diagramme, la transition entre le régime d'instabilité onvetée et absolueest prinipalement due à la vitesse du jet. En regardant la vitesse au entred'un �uide (λ = 1) dans les di�érentes géométries pour un même gradient depression et une même dimension aratéristique (la hauteur h dans nos nota-tions), nous nous aperevons que les vitesses se rangent dans un sens roissantselon la géométrie irulaire, arrée et retangulaire. Ainsi, pour atteindre lamême vitesse il faut des gradients de pression, et don des Ka, plus élevésdans des géométries ylindriques que dans des retangulaires. Cei permetd'expliquer les observations à bas on�nement et rejoint les omportementsmis en évidene par A. M. Gañán-Calvo et al. [135℄.
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Fig. 6.20 � Diagramme de la nature de l'instabilité dans le plan (x,Ka).La géométrie retangulaire onsidérée est représentée en insert dans le gra-phique. Les symboles orrespondent à plusieurs rapports de visosité λ. Les(+) orrespondent à λ = 100, les (�) à λ = 1 et les (•) à λ = 0, 01. Au-dessus des symboles le jet est onvetivement instable alors qu'en dessousil est absolument instable. Les traits pleins représentent les transitions dansun apillaire ylindrique pour les mêmes rapports de visosité. Notons uneremontée à x=0,92 lorsque λ = 100 .A haut on�nement et lorsque λ ≤ 1 (� et •) les ourbes tendent versune valeur de Ka quatre fois supérieure à elle trouvée dans le as du arré.On a don tendane à obtenir plus de gouttes que dans le as du arréentré. En reprenant nos arguments préédents, ette tendane est attenduedu fait que le on�nement des parois se fait enore moins ressentir dansette géométrie. L'absene de on�nement dans le sens de la largeur permetaux perturbations de se développer plus failement. Une di�érene notableapparaît pour λ = 100 (+). La ourbe tend vers une asymptote in�nie pour
x=0,92. Il est don impossible d'obtenir des jets stables pour des valeurs de
x ∈[0,92 1℄. Pour λ > 1, le temps de roissane de l'instabilité diminue dufait du on�nement mais l'éoulement du �uide est fortement ralenti par laparoi. Cei empêhe la mise en plae de l'instabilité onvetée.Notons que e omportement n'a pas de onséquene sur les diagrammes(Qe,Qi). Nous avons en e�et retransrit sur la �gure 6.21 nos résultats dans leplan des paramètres de ontr�le Qe et Qi pour les trois rapports de visosité.La taille du anal est de 200 × 100 µm, la tension de surfae est de 30 mN/met la visosité du �uide interne est de 0,1 Pa·s. Le �uide interne est entrédans la géométrie. Les débits à la transition sont traés pour trois valeurs de
λ : 100 (+), 1 (�) et 0,1 (•). Nous avons rajouté sur les ourbes la limitelorsque x=1. En dessous de ette droite le jet est en ontat ave les parois
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du anal (jet 2D).
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 (µL/h)Fig. 6.21 � Débits à la transition entre le régime d'instabilité absolue(gouttes) et elui d'instabilité onvetée (jet onveté) dans un anal retan-gulaire de 200×100 µm. Le �uide interne est entré au milieu de l'éoulement.Les symboles orrespondent aux transitions obtenues pour des rapports devisosité λ valant 100 (+), 1 (�) et 0,01 (•). La visosité du �uide interneest �xée à 0,1 Pa·s et la tension de surfae vaut 30 mN/m. Les gouttes sontobtenues dans les parties onvexes dé�nies par les ourbes. En dessous de ladroite x=1 le jet est en ontat ave les murs du anal (jet 2D) e qui a pouronséquene de le stabiliser.Au-dessous de la droite dé�nie par x=1 l'instabilité est absolue dans lapartie onvexe de la ourbe (gouttes) et elle devient onvetée dans le reste dugraphique (jet onveté). Pour λ ≤1 les ourbes ont un omportement simi-laires à elles obtenues dans un apillaire ylindrique et arré. On remarquetoutefois que la réentrane hange de nature. Les transitions passent d'un jet2D à des gouttes puis à un deuxième régime de jet (très probabalement dujetting). Lorsque λ=100 (+) nous observons un omportement di�érent. Dufait de la divergene de Ka à x=0,92 la ourbe ne s'arrête pas en un point �nide l'espae. Le régime d'instabilité absolue est présent dans toutes la partieinférieure de la ourbe. En onsidérant la stabilisation du jet lorsqu'il rentreen ontat ave les murs les ourbes se referment. Nous pouvons noter que laourbe x=1 oupe elle de la transition prédite par notre analyse. La brusqueremontée observée sur le diagramme 6.20 n'altère don pas le omportementdes diagrammes 6.21. Cei est dû à l'évolution de Qi

Qe
ave x sur laquelle nousallons nous attarder un peu.
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Fig. 6.22 � Evolution de Qi

Qe
en fontion de x dans une géométrie retangulaireentrée pour un rapport de visosité λ=100. Le anal a un rapport d'aspet dedeux entre sa largeur et sa hauteur. La ourbe est roissante jusqu'à x=0,92et devient déroissante ensuite ( pour x>1 elle roît à nouveau). La forme dela ourbe montre que pour une large de gamme de rapport de débit il existedeux tailles de jet. L'un de es jets se trouve dans la zone d'instabilité absolue(v*<0) alors que l'autre est onveté. Il n'existe don pas de jet stable entre

x=0,92 et x=1. Cela suggére une disontinuite dans la taille du jet lorsqu'onaugmente progressivement Qi

Qe
.Nous avons traé sur la �gure 6.22 l'évolution de Qi

Qe
en fontion de x pour

λ=100. On s'aperçoit que ette ourbe roît jusqu'à x=0,92 puis déroît jus-qu'à x=1. Pour les λ ≤1 e type de ourbe est roissante sur toute la plagede x. L'allure de la ourbe suggère qu'il existe deux positions de jet possiblespour une large gamme de rapport de débit. L'une se situe sur la partie des-endante de la ourbe et l'autre sur la partie montante. Regardons d'un peuplus près es deux jets. La valeur du on�nement au maximum de la ourbe,
x=0,92, ne nous est pas étrangère. C'est en e�et à ette valeur de on�nementque la ourbe Ka en fontion de x diverge. Nous avons reporté sur le graphe6.22 la zone dans laquelle il est impossible de former un jet ar l'instabilitéest absolue (v*<0). Il apparaît que pour un rapport de débit aboutissant àdeux tailles de jet l'un est stable alors que l'autre ne l'est pas. Cei suggére unomportement disontinu dans la taille des jets stables lorsqu'on augmenteprogressivement Qi

Qe
. On passe alors de la valeur x=0,92 à x>1 pour obtenirun jet en ontat ave les parois du anal. C'est d'ailleurs ette disonti-nuité de taille de jet qui permet d'obtenir des diagrammes d'éoulement trèssimilaires ave eux observés dans d'autre géométries.
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Cas d'un jet déentré dans un apillaire retangulaireNous onsidérons maintenant le as d'un jet déentré dans un anal re-tangulaire. Le entre du jet est positionné à une demi-hauteur des murs ho-rizontaux et d'un des deux murs vertiaux. La géométrie de et éoulementest présentée dans un insert de la �gure 6.23.Dans une telle on�guration l'éoulement est enore moins symétriquequ'auparavant. Cette dyssimétrie est partiulièrement marquée dans le hampde vitesse autour du jet. La paramètre de on�nement x et le nombre apil-laire Ka sont toujours dé�nis de la même manière.
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Fig. 6.23 � Diagramme de la nature de l'instabilité dans le plan (x,Ka).La géométrie retangulaire onsidérée est représentée en insert dans le gra-phique. Les symboles orrespondent à plusieurs rapports de visosité λ. Les(+) orrespondent à λ = 100, les (�) à λ = 1 et les (•) à λ = 0, 01. Au-dessus des symboles le jet est onvetivement instable alors qu'en dessousil est absolument instable. Les traits pleins représentent les transitions dansun apillaire ylindrique pour les mêmes rapports de visosité. Notons uneremontée pour λ = 100 à x=0,86.La �gure 6.23 présente les résultats obtenus pour une gamme de on�ne-ment allant de 0,04 à 0,98 et pour di�érents rapports de visosité. La tendanegénérale par rapport au as ylindrique est enore la même que préédem-ment. A bas on�nement les ourbes sont prohes du as ylindrique arl'in�uene de la géométrie ne se fait pas ressentir. Comme dans le as du re-tangle entré les valeurs sont légèrement inférieures. Cei est du au fait quepour un même gradient de pression, la vitesse est plus importante au entrede notre jet dans la géométrie retangulaire qu'au entre de la géométrie y-lindrique. Dans la zone de haut on�nement et pour des λ ≤ 1 (� et •) lesourbes tendent vers une valeur de Ka supérieure à elle trouvée dans le as
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du retangle entré. Cette géométrie semble don la plus adaptée pour fairedes gouttes. Cei peut sembler un peu surprenant étant donné que dans etteon�guration il y a trois murs à proximité du jet alors qu'il n'y en avait quedeux dans le as préédent. Il est toutefois di�ile de omparer les géométriesentrées et non entrées. Le pro�l de vitesse et le hamp de isaillement sontomplètement di�érents dans les deux as, si bien qu'il est di�ile d'avanerdes arguments simples pour expliquer les di�érenes observées.
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 (µL/h)Fig. 6.24 � Débits à la transition entre le régime d'instabilité absolue(gouttes) et elui d'instabilité onvetée (jet onveté) dans un anal re-tangulaire de 200×100 µm. Le �uide interne est déentré dans la géométriede la façon indiquée sur l'insert. Les symboles orrespondent aux transitionsobtenues pour des rapports de visosité λ valant 100 (+), 1 (�) et 0,01 (•).La visosité du �uide interne est �xée à 0,1 Pa·s et la tension de surfae vaut30 mN/m. Les gouttes sont obtenues dans les parties onvexes dé�nies parles ourbes. En dessous de la droite x=1 le jet est en ontat ave les mursdu anal (jet 2D) e qui a pour onséquene de le stabiliser.Lorsque λ=100 la valeur de Ka diverge vers l'in�ni pour un on�nementégal à 0,86. Enore une fois, ette divergene n'a�ete pas le omportementgénéral des diagrammes d'éoulement. Nous les avons représentés sur la �gure6.24 pour di�érentes valeur de λ dans e type de géométrie. Le omportementest très prohe de elui observé dans la as d'une géométrie retangulaire danslaquelle le �uide interne est entré. Les ourbes sont traées pour un anal de200×100 µm, une tension de surfae de 30 mN/m et une visosité du �uideinterne de 0,1 Pa·s. Les débits à la transition sont traés pour trois valeursde λ : 100 (+), 1 (�) et 0,01 (•). Les ourbes à x=1 permettent de fermer
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la zone de gouttes. On distingue trois types de régions dans le diagramme.L'instabilité peut être onvetée (jet onveté), absolue (gouttes) ou éliminéepar ontat ave les murs (jet 2D). Enore une fois la réentrane hange denature. Lorsqu'on augmente le débit de la phase externe on passe en e�etd'un jet 2D à un régime de gouttes puis on retrouve un régime de jet onveté.On retrouve que pour λ=100 que la droite x=1 oupe les transitions préditespar notre modèle permettant ainsi de fermer la ourbe sans être in�uenépar la divergene de Ka en fontion de x.
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Fig. 6.25 � Evolution de Qi

Qe
en fontion de x dans une géométrie retangulairedéentrée pour un rapport de visosité λ=100. Le anal a un rapport d'aspetde deux entre sa largeur et sa hauteur. La ourbe est roissante jusqu'à

x=0,86 et devient déroissante ensuite (pour x>1 elle roît à nouveau). Laforme de la ourbe montre que pour une large de gamme de rapport dedébit il existe deux tailles de jet. Un de es jets se trouvent dans la zoned'instabilité absolue (v*<0) alors que l'autre est onveté. Il n'existe donpas de jet stable entre x=0,86 et x=1. Cela suggère une disontinuité dansla taille du jet lorsqu'on augmente progressivement Qi

Qe
.Lorsque nous traçons la ourbe de Qi

Qe
en fontion de x nous retrouvonsque le maximum est atteint pour la valeur de x=0,86 asymptote de la ourbe(x,Ka). Cette ourbe est présentée sur la �gure 6.25. Là enore il existe deuxtailles de jet possibles pour un même rapport de débit. En rapportant lazone d'instabilité onvetée et elle d'instabilité absolue, on s'aperçoit que lejet situé sur la partie roissante de la ourbe est stable alors que l'autre estinstable. Ce omportement suggère don une disontinuité dans la taille dujet lorsque nous faisons roître Qi

Qe
pour un rapport de visosité supérieur àun.
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Cas d'un jet déentré et mouillant dans un apillaire arréNous venons maintenant au as d'un �uide interne mouillant sur une desparois. L'introdution du mouillage nous oblige à faire de nouvelles hypo-thèses. Nous onsidérerons que l'angle de ontat ave la phase interne resteonstant quelle que soit la position du jet. Nous supposerons également queles perturbations sont axisymétriques. Cei peut sembler de plus en plusinorret de par la grande dissymétrie du hamp de vitesse autour du jet.Nous allons néanmoins tenter d'appliquer notre analyse linéaire dans etteon�guration. Les équations adimensionnées que nous avons établies dans lesparties préédentes sont toujours valides. Nous alulons nos oe�ients parune proédure numérique identique à elle utilisée préédemment. Nous avonsmodi�é la façon dont le jet grossit. Dans nos préédentes géométries le entredu jet restait inhangé et seul son rayon variait. Dans ette partie le jet estloalisé dans un des angles et nous bougeons son entre vers le entre du analau fur et à mesure que son rayon grandit. Ce mouvement permet de garderun angle de ontat onstant sur la surfae. Nous avons hoisi un angle dontle osinus vaut 0,5.
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Fig. 6.26 � Diagramme de la nature de l'instabilité en géométrie arrée dansle diagramme (x,Ka). Le �uide interne mouille une des surfaes ave unangle onstant. Les symboles orrespondent à plusieurs rapports de visosité
λ. Les (+) orrespondent à λ = 100, les (�) à λ = 1 et les (•) à λ = 0, 01.Au dessus des symboles le jet est onvetivement instable alors qu'en dessousil est absolument instable. Les traits pleins représentent les transitions dansun apillaire ylindrique pour les mêmes rapports de visosité.Les résultats obtenus dans le plan (x,Ka) sont présentés sur la �gure6.26. x est dé�ni par h/2, la demi hauteur du anal, et Ka = −∂zPo(h/2)2

Γ
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On s'aperçoit immédiatement sur la �gure 6.26 que les transitions pour desfaibles valeurs de x s'éloignent de manière signi�ative de elles obtenuesen géométrie ylindrique. De plus, les valeurs sont supérieures alors qu'ellesétaient inférieures dans les autres géométries. Enore une fois et éart à bason�nement s'explique par des arguments de vitesse du jet. Dans le as de la�gure 6.26, le entre du jet est prohe d'un oin du anal, zone dans laquelle lavitesse est faible par rapport au entre. Ainsi, pour onveter l'instabilité il estnéessaire d'appliquer des gradients de pression bien supérieurs à eux de lagéométrie ylindrique. Cela permet d'expliquer les valeurs de Ka relativementélévées pour x prohe de 0. On retrouve dans la partie on�née des valeurssimilaires mais légèrement supérieures à elles obtenues dans le as d'unephase interne entrée (voir �gure 6.18).
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 (µL/h)Fig. 6.27 � Débits à la transition entre le régime d'instabilité absolue(gouttes) et elui d'instabilité onvetée (jet onveté) dans un anal arré de100 µm de oté. Les symboles orrespondent aux transitions obtenues pourdes rapports de visosité λ valant 100 (+), 1 (�) et 0,01 (•). La visosité du�uide interne est �xée à 0,1 Pa·s et la tension de surfae vaut 30 mN/m. Lesgouttes sont obtenues dans les parties onvexes dé�nies par les ourbes. Endessous de la droite x=1 le jet est en ontat ave les murs du anal (jet 2D)e qui a pour onséquene de le stabiliser.Nous avons également représenté les données dans le plan (Qi,Qe). Lataille du anal est de 100×100 µm, la tension de surfae est de 30 mN/met la visosité du �uide interne est de 0,1 Pa·s. Les débits à la transitionsont traés pour trois valeurs de λ : 100 (+), 1 (�) et 0,01 (•). Nous avonsrajouté sur les ourbes la limite lorsque x=1. En dessous de ette droite le
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jet est en ontat ave les parois du anal (jet 2D). Dans la partie supérieurel'instabilité est absolue dans la partie onvexe de la ourbe (gouttes) et elledevient onvetée dans le reste du graphique (jet onveté). Le même typede omportement est observé pour les trois λ. Nous pouvons également noterque le phénomène de réentrane est enore observable sur es ourbes.6.1.5 Comparaison aux résultatsJet entré dans un apillaire arréNous avons appliqué notre méthode de alul numérique des oe�ientsdans une géométrie arrée au entre de laquelle le �uide interne est injeté.Les résultats sont présentés sur la �gure 6.28.

10
2

10
3

10
4

10
2

10
3

10
4

10
5

Q
i
 (µL/h)

Q
e (

µ
L/

h)

Fig. 6.28 � Comparaison entre notre modéle (trait plein) et les résultatsexpérimentaux dans un anal arré au sein duquel la phase interne est injetéeau entre. Les symboles grisés (◦ et •) orrespondent à des régimes de gouttestandis que les symboles noirs (�, � et ♦) sont utilisés pour des jets. Le traitnoir est la transition théorique prédite. Le �té du apillaire mesure 620 µm,le �uide externe est de l'huile de silione à 235 mPa·s et la phase interne estun mélange d'eau et de glyérol à 55 mPa·s. La tension de surfae est de 24mN/m. Notre modèle prédit de manière orrete les transitions.Le apillaire arré mesure 620 µm de �té, les �uides utilisés sont de l'huile
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de silione à 235 mPa·s (�uide externe) et un mélange d'eau et de glyérol à55 mPa·s (�uide interne). La tension de surfae vaut 24 mN/m. Notre modèledonne une bonne prédition de la transition entre le régime de gouttes (◦ et
•) et elui de jet (�, � et ♦). On observe ependant une déviation pour lesfaibles débits où le domaine de stabilité du jet semble plus important quenos prévisions. Des problèmes de mouillage pourraient être à l'origine del'éart observé. Nous avons en e�et onstaté que les jets assez larges avaienttendane à mouiller la surfae du apillaire. Cei est illustré sur la �gure 6.28dans laquelle nous omparons un jet osillant dans un anal arré et dansun anal irulaire. L'absene d'angle de fuite dans le apillaire ylindriquepermet de maintenir un �lm de liquide entre la paroi du apillaire et le jet.Ce �lm disparaît dans le apillaire arré et nous pensons que le mouillage surles parois stabilise les jets.

carré

rond

mouillage

film d’huile

Fig. 6.29 � Illustration du problème de mouillage des jets larges dans lesapillaires arrés.Jet mouillant dans un anal verre-PDMSLes résultats obtenus dans un anal en verre-PDMS sont présentés dansles �gures 6.30 et 6.31. L'angle de ontat utilisé dans les simulations numé-riques a été alulé à partir des images de transmission, grâe à la détetiondes lignes de ontat sur les surfaes du anal.La �gure 6.30 présente les résultats obtenus entre de l'huile de silione à 50mPa·s (◦) et 100 mPa·s (•) et de l'eau ave ou sans SDS. Les résultats sont enaord orret ave les valeurs expérimentales. L'aord est nettement moinsbon à bas débit, 'est-à-dire pour des tailles de jet importantes. Notre modèleprédit néanmoins les variations des transitions ave un aord satisfaisant.
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Fig. 6.30 � Comparaison entre les préditions de notre modèle et les résul-tats expérimentaux dans un anal en verre PDMS. La taille du anal estde 100×100 µm, de l'huile de silione à 50 mPa·s (◦) et 100 mPa·s (•) estutilisée en phase externe. Le �uide interne est de l'eau sans (Γ=30 mN/m)et ave (Γ=15 mN/m) du SDS. Les symboles orrespondent aux débits ex-périmentaux à la transition et les lignes sont nos prévisions. Notre modèlefontionne à haut débit mais l'aord est moins bon à bas débit.Les résultats obtenus dans la �gure 6.31 sont également en aord orretpour des hauts débits de �uide. Ils deviennent nettement moins bons lorsquele débit des �uides est diminué. Dans la �gure de gauhe un mélange d'eauet de glyérol ave du SDS à 11 mPa·s est utilisé omme �uide interne alorsque de l'hexadéane sans (�) et ave (♦) du Span 80 est utilisé omme �uideexterne. L'aord entre nos préditions et les résultats expérimentaux estorret. Dans la �gure de droite le �uide interne est un mélange d'eau et deglyérol ave du SDS à 7 mPa·s. Le �uide externe est de l'hexadéane (�),de l'huile de silione à 20 mPa·s (H) et à 100 mPa·s (•). Enore une fois,malgré le nombre élevé d'approximations, notre modèle prédit orretementles variations des paramètres dans tous les as.
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Fig. 6.31 � Comparaison entre les préditions de notre modèle et les résul-tats expérimentaux dans un anal en verre-PDMS. La taille du anal est de100×100 µm. Les symboles orrespondent aux transitions expérimentales etles traits sont nos prévisions. Dans la �gure de gauhe un mélange d'eau etde glyérol ave du SDS à 11 mPa·s est utilisé omme �uide interne alors quede l'hexadéane sans (�) et ave (♦) du SPAN 80 est utilisé omme �uideexterne. L'aord entre nos préditions et les résultats expérimentaux estorret. Dans la �gure de droite le �uide interne est un mélange d'eau etde glyérol ave du SDS à 7 mPa·s. Le �uide externe est de l'hexadéane(�), de l'huile de silione à 20 mPa·s (H) et à 100 mPa·s (•). Notre modélefontionne à haut débit mais l'aord est moins bon à bas débit.6.1.6 Disussion sur les résultats en géométrie non y-lindriqueLes résultats obtenus ave notre modèle sont en aord orret ave lesvaleurs expérimentales trouvées. Notre modèle apture les e�ets des di�é-rents fateurs de l'éoulement biphasique sans auun paramètre ajustable.L'aord est ependant moins bon et e partiulièrement à bas débit, dansla zone de fort on�nement et à faible débit. On peut légitiment penser quedans es onditions d'éoulement nos approximations sont un peu limitées.Il est important également de rappeler que notre analyse linéaire n'est va-lide que dans les premiers instants du développement de l'instabilité et quenous nous intéressons qu'au développement spatial de ette dernière. Que sepasse-t-il quand l'instabilité grossit dans le anal ? Dans la suite nous pro-posons d'explorer les onditions de stabilité d'un éoulement une fois quel'instabilité se dévelloppe dans la anal. Après avoir analysé le méanisme deformation de gouttes dans un anal en verre-PDMS, nous proposerons une
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analyse non linéaire de la stabilité de l'éoulement basée sur des argumentsde onservation du débit.6.2 Analyse non linéaire de la stabilité d'un jetlaminaire on�néDans ette partie nous proposons de nous intéresser à l'éoulement entredeux �uides immisibles dans un anal retangulaire une fois que l'instabilités'est développée. Nos ritères de séletion des éoulements instables repose-ront sur de simples arguments de onservation du débit.6.2.1 Méanisme de formation des gouttes
blocage
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Fig. 6.32 � Méanisme de formation de gouttes dans un miroanal. Les li-hés ont été obtenus ave hexadéane s'éoulant 900 µL/h et de l'eau onte-nant du SDS à 1200 µL/h dans un anal de 100×100 µm hannel. Dans a) etb) la point du jet s'étend dans le anal et le forme un bouhon. C'est la phasede bloage. L'huile est alors piégée derrière le bouhon d'eau, elle s'aumuleet vient rompre le jet d'eau. C'est la phase de pinement représentée en ) etd). La période est de 3,1 ms.Nous avons onstaté expérimentalement dans la setion 5.3 que la transi-tion vers un éoulement parallèle stable dans un anal en verre-PDMS s'ob-tenait après un régime de prodution de gouttes dans le anal. Ce méanisme
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de formation de gouttes est intéressant à étudier ar il intervient après le dé-veloppement de l'instabilité dans le anal. Pour étudier e méanisme nousavons �lmé la prodution de gouttes à l'aide d'une améra rapide dans unanal en verre-PDMS. Les di�érentes étapes de e méanisme sont présentéessur la �gure 6.32. Il peut être déomposé en deux étapes :� une étape de bloage (�gures 6.32-a) et 6.32-b)). Juste après la rupturele bout du jet se développe dans le anal jusqu'à touher les murs.Le �uide interne forme alors un bouhon limitant le passage du �uideexterne.� une étape de pinement (�gures 6.32-) et 6.32-d)). Malgré le déplae-ment du bouhon du �uide externe est aumulé derrière e dernier etvient piner le jet provoquant ainsi l'émission d'une goutte.Ce méanisme est assez général et a été reporté dans d'autres géométries. Lamajorité de es travaux a pour voation d'étudier la taille des gouttes forméespar e méanisme [129, 128, 130, 79℄. Dans la partie suivante nous proposonsde l'utiliser pour établir les onditions de stabilité d'un éoulement parallèle.6.2.2 ModèleNous allons don nous appuyer sur le méanisme de formation de gouttesque nous venons de présenter pour proposer une analyse non linéaire dela stabilité du jet. Nous proposons d'étudier l'éoulement dans la zone deprodution de prodution de gouttes une fois que l'instabilité est développée,'est-à-dire après la phase de bloage. Cette on�guration est représentée surla �gure 6.33.
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Fig. 6.33 � Shématisation de l'éoulement après la phase de bloage.Nous nous plaçons alors dans le référentiel du bouhon et alulons les
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volumes entrant, Ω+, et sortant, Ω−, de la zone de prodution de gouttes.Nous onsidérons que le jet sera piné lorsque de l'huile est aumulée dansla zone de prodution. Cei se traduit simplement par :
Ω+ > Ω− (6.29)Il su�t don de déterminer es deux volumes. En amont de la zone de bloagela forme de l'éoulement est imposée par les débits, les propriétés de mouillageet les visosités des deux �uides. Le volume entrant Ω+ dans la zone deprodution pendant une periode T est donné par :

Ω+ = T
�

Qe

S − s
− Vbouhon� (S − s) (6.30)où Qe est le débit du �uide externe, s est la setion du �uide interne avantle bouhon et Sc est la setion transverse du anal. Vbouhon est la vitesse dubouhon dé�nie par :

Vbouhon =
Qb

i

Σ
(6.31)Qb

i est le débit du �uide interne dans le bouhon et Σ est la setion transversedu bouhon. Σ est la taille maximale que peut ouper la phase interne enrespetant les onditions de mouillage sur les surfaes et en gardant uneinterfae dont le rayon de ourbure est unique. Par ailleurs, nous supposonsque l'angle de mouillage partiel sur la surfae de verre reste onstant ave lataille du jet. Le volume sortant Ω− peut alors être alulé par :
Ω− = T

 
Qb

e

S − Σ
− Vbouhon! (S − Σ) (6.32)où Qb

e est le débit de la phase externe autour du bouhon. Pour aluler les dé-bits dans la zone du bouhon, nous faisons l'approximation que l'éoulementest elui d'un jet in�ni dont la taille est Σ. Nous négligeons ainsi toutes lesreirulations au sein du bouhon. Notons que es reirulations, très visiblesà l'oeil nu lorsque des traeurs sont rajoutés dans les gouttes, n'a�etent enfait que très peu la forme du pro�l de vitesse dans le référentiel du anal. F.Sarrazin a pu le mettre en évidene au ours de sa thèse à l'aide d'expérienede PIV. Nous pouvons don une nouvelle fois utiliser une approximation delubri�ation. Pour déterminer les débits nous les alulons numériquement,en utilisant l'équation de Stokes. Nous déduisons ainsi l'évolution du rapportdes débits ave la taille de la setion transverse du �uide interne, pour unrapport de visosité et un angle de ontat θ donnés. Une loi de puissaneest utilisée pour interepter les données obtenues selon :
s

Sc − s
= A

�
Qi

Qe

�α

, (6.33)
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où A et α sont des onstantes �xées par le rapport de visosité, la géomètriedu anal et les onditions de mouillage. En appliquant ette relation pours=Σ on trouve le rapport de débit dans le bouhon. Le système étant inom-pressible le débit total est onservé et Qe+Qi=Qb
e+Qb

i . Cette dernière égaliténous permet de aluler les valeurs des débits dans le bouhon, qui ne sontpas forément égaux à eux imposés à l'injetion. Dans la zone du bouhon'est la forme qui impose l'éoulement.A la transition Ω+=Ω−, et en utilisant les relations préédentes on peutérire :
x

x + 1
=

1

B(Sc − Σ) + Σ

�
(B − 1)(Sc − Σ) − Scx

α

xα + A

� (6.34)ave B = A1/α(
Σ

Sc − Σ
)1−1/α et x =

Qe

QiLa résolution de l'équation 6.35 permet don de trouver x, le rapport de débitentre le �uide externe et interne à la transition.6.2.3 Comparaison aux résultatsNous avons utilisé notre modèle basé sur le bloage pinement dans plu-sieurs types de anaux en verre-PDMS ou en PDMS. Les résultats sont re-groupés sur la �gure 6.34. Dans ette �gure les symboles représentent lesdébits à la transition entre les régimes de gouttes et l'éoulement parallèle.Les traits sont les résultats prédits ave notre modèle. Lorsque la visosité du�uide externe est augmentée les éoulements parallèles sont favorisés (voir surla �gure de droite, par ordre roissant de visosité les (�), les (•) et les (◦)).Notre modèle prédit les transitions ave un aord pratiquement quantitatif.Nous pouvons remarquer que l'aord est meilleur pour les faibles valeurs dedébit. Notre modèle permet également de prédire orretement l'évolutiondes transitions lorsque la géométrie du anal hange (voir les (�) et les (�)dans la �gure de gauhe) ou lorsque la nature du dispositif passe d'un analen PDMS (�) à un anal en verre-PDMS (�).
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Fig. 6.34 � Résultats de l'analyse par bloage pinement. Les symboles or-respondent aux débits à la transition entre le régime de prodution de goutteset les éoulements parallèles. Les lignes sont les transitions obtenues par notremodèle. Deux types d'e�et sont évalués. Dans le diagramme de gauhe 'estla géométrie et la nature du anal qui sont hangées. Le �uide interne estun mélange d'eau et de glyérol ave du SDS à 7 mPa·s et le �uide externeest de l'hexadéane à 3 mPa·s. Les (�) sont obtenus dans un dispositif enverre-PDMS mesurant 100×100 µm, les (�) le sont dans un anal en PDMSde 200×100 µm et les (�) sont les transitions dans un anal de 200×100 µmen verre-PDMS. Dans le diagramme de droite la visosité du �uide externeest variée. Le �uide interne est un mélange d'eau et de glyérol ave du SDSà 7 mPa·s. Les (�) sont obtenus ave de l'hexadéane à 3 mPa·s, les (•) lesont ave de l'huile de silione à 20 mPa·s et les (◦) ave une huile à 100mPa·s. Le anal est en verre-PDMS et mesure 100×100 µm. Il y a un bonaord et e partiulièrement à basses vitesses.Dans tous les as que nous avons présentés, notre analyse permet de four-nir des résultats orrets. Nous n'avons toutefois pas pu prédire orretementles transitions lorsque la tension de surfae est très faible. C'est par exemple leas ave de l'eau ontenant du SDS et de l'hexadéane ave du Span 80. Ceiest dû au fait que notre modèle ne ontient pas la tension de surfae, véritablemoteur de l'instabilité. Elle est ahée dans notre modèle ar nous supposonsomme aquis que le jet se déstabilisera et viendra bouher le anal. Notremodèle n'est don e�ae que lorsque la tension de surfae est su�samentimportante pour autoriser le développement du "bouhon" dans le anal. La�gure 6.34 montre également que nos résultats sont meilleurs à basse vitesse.Les déviations observées doivent venir du fait que la forme du bloage est
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fortement modi�ée par l'éoulement. La taille supposée du bouhon est donsuseptible d'évoluer ave le débit et nous le prenons pas en ompte. Avantde onlure ette partie nous allons omparer nos deux approhes pour lesdonnées du diagramme d'éoulement de droite de la préédente �gure.6.3 Comparaison des deux approhesLa �gure 6.35 ompare les deux modèles que nous avons présentés danse hapitre. Les traits pleins sont les résultats obtenus ave l'analyse linéaireprésentée dans la première partie de e hapitre et les pointillés sont lespréditions du modèle basé sur le bloage pinement que nous venons deprésenter.
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Fig. 6.35 � Comparaison de l'analyse linéaire (traits pleins) et de l'analysenon linéaire (traits en pointillés) pour des transitions obtenues dans un analen verre-PDMS de 100×100 µm. Le �uide interne est un mélange d'eau et deglyérol ave du SDS à 7 mPa·s. Les (�) sont obtenus ave de l'hexadéane à3 mPa·s, les (•) le sont ave de l'huile de silione à 20 mPa·s et les (◦) ave del'huile à 100 mPa·s. Il semble avoir une transition entre les deux modèles. Lebloage pinement est plus performant aux basses vitesses alors que l'analyselinéaire donne des meilleurs résultats pour des débits plus importants.La �gure 6.35 montre qu'il semble avoir une transition entre les deux mo-dèles pour les données rapportées dans ette �gure. Le anal utilisé mesure100×100 µm et il est fabriqué en verre-PDMS. A bas débits, 'est-à-dire dans
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les zones où la taille du jet est importante, le méanisme de bloage pine-ment semble être dominant. Nous n'avons pas d'expliation rigoureuse à eomportement. Nous pouvons toutefois penser que lorsque le jet mouillantsur l'une des surfaes est prohe des bords, les perturbations se développantà sa surfae ne sont pas rigoureusement axisymétriques. De plus la proximitédes bords implique que le moindre développement de l'instabilité onduit àla formation d'un bouhon de l'éoulement. Lorsque la vitesse est augmen-tée il semble s'opérer un basulement du mode de déstabilisation du jet.Tout semble alors se déider dans les premiers instants du développement del'instabilité. La stabilisation des jets par la onvetion semble redevenir do-minante. Il serait d'ailleurs très intéressant d'explorer la partie supérieure dudiagramme a�n de véri�er si il est possible de former des jettings. La ompré-hension de l'imbriation de es deux méanismes néessitent enore beauoupde travail. Il faudrait notamment s'intéresser à e qu'il se passe entre le déve-loppement de l'instabilité et le bloage du anal. Cependant, il ne paraît pasaisé d'obtenir des modèles simples et analytiques ar on sort alors du adrede l'approximation de lubri�ation. Cela néessitera don très ertainementde passer par des simulations numériques assez lourdes à mettre en oeuvre,mais qui ont déjà montré leur bien fondé pour des éoulement de �uides im-misibles non on�nés [133, 136℄. S. Tanogne est d'ailleurs atuellement enthèse au MAB sur es thématiques.6.4 Disussion et onlusions sur la partie IIIDans ette partie nous avons étudié les régimes d'éoulement de deux�uides immisibles s'éoulant dans un anal submillimétrique. Nous noussommes intéressés aux transitions entre les régimes de jet et les régimes degouttes dans diverses géométries. Nous avons expérimentalement mis en évi-dene que les jets sont favorisés et obtenus lorsque :� la tension de surfae est abaissée.� la visosité du �uide interne est augmentée.� la taille du apillaire et le rapport d'aspet sont arus.� le débit externe ou le débit interne sont importants.En nous restreignant aux éoulements laminaires, nous avons montré qu'uneanalyse linéaire du développement spatial de l'instabilité permet de prédirequantitativement les transitions en milieu on�né en n'utilisant auun para-mètre ajustable. Nous avons montré que la prédition pouvait se réduire àtrois grandeurs aratéristiques que sont le nombre apillaire Ka, le on�-nement x et le rapport de visosité λ. Bien que nous perdons de l'auitéen nous éloignant de la géométrie ylindrique, nous avons montré qu'il était
143



possible d'appliquer nos onsidérations dans des géométries retangulaires.Nous observons toutefois un éart pour des situations dans lesquelles la sy-métrie est très fortement brisée (as du jet déentré mouillant une surfae).Dans e as-là, nous avons vu qu'un modèle simplement basé sur des argu-ments de onservation de débit permettait de ompléter notre modèle. Nousavons don en notre possession de préieux outils préditifs de l'éoulementde �uides immisibles. Nous allons voir dans la partie suivante omment nouspouvons mettre à pro�t es éoulements pour mesurer les propriétes rhéolo-giques de �uides simples et omplexes.Il reste toutefois de nombreux points à explorer. Nous n'avons pas d'expli-ation robuste sur le fait que l'analyse linéaire fontionne mieux que à hautdébit alors qu'à faibles débits 'est l'analyse non linéaire qui semble mieuxdérire le système. Nos résultats théoriques dans les géométries retangulairesont également suggéré des omportements intéressants pour des rapports devisosité supérieurs à 1. Il semble qu'il existe une gamme de taille pour la-quelle les jets ne peuvent pas exister. Il s'agit là que de suppositions apportéespar notre modèle qu'il onviendra, bien évidemment, de on�rmer par l'expé-riene. En�n, un dernier aspet nous semble important à étudier. Il s'agit del'in�uene des omportements non newtoniens sur les diagrammes d'éoule-ment. Un �uide rhéo�uidi�ant est-il plus stable qu'un �uide newtonien ? Este que la visosité élongationnelle stabilise le jet ou retarde-t-elle seulementsa rupture ? Toutes es questions restent bien évidemment ouvertes.
a)

b)

Fig. 6.36 � Injetion d'une solution visoélastique au entre d'un éoulementde �uide newtonien. Le aratère non newtonien du �uide apparaît de façonévidente dans es lihés où un �lament de �uide persiste entre les gouttes.
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Quatrième partieMesures rhéologiques sur puemiro�uidique
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L'art de l'ingénieur formulateur réside dans la mise au point d'une formuleative, lavante par exemple dans le as d'un shampooing, mais aussi stabledans le temps, manipulable et possédant une texture agréable pour le onsom-mateur. Pour réaliser ette tâhe, il est néessaire de maîtriser les propriétésméaniques de es formulations et d'être apable de les ajuster. Pour ajusterla visosité d'une formulation, des épaississants (solutions de polymères, sels)ou des agents géli�ants (polymères, protéines) sont ajoutés à la ompositionet a�n de �xer préisément leur valeur, di�érents mélanges de ompositionsvariables sont habituellement préparés. Leurs propriétés méaniques sont en-suite mesurées en utilisant un rhéomètre. Les formules permettant d'obtenirles gammes de visosité qui orrespondent au ahier des harges sont ensuiteséletionnées et testées sur d'autres ritères tels leur stabilité dans le temps.Le onept de "lab on a hip" pourrait apporter une solution à hautdébit d'essai à e problème issu de l'industrie physio-himiste. En e�et, lapréparation puis la aratérisation en ontinue des formulations sur une puemiro�uidique pourrait apporter un gain preieux de temps. Pour ela il estnéessaire de développer des instruments et des méthodes de mesure que l'onpuisse implanter sur une pue miro�uidique. Le ahier des harges imposela mise au point d'un dispositif simple, ne omportant que très peu d'appa-reils externes et apable de mesurer les mêmes propriétés qu'un rhéomètrelassique. Ce dernier point est important ar il faut pouvoir proposer à l'in-génieur formulateur un outil qui mesure les propriétés qu'il a l'habitude demanipuler et sur lesquelles il a des repères. Le travail presenté dans ettepartie s'insrit dans ette démarhe. Nous présenterons une méthode de me-sure des propriétés rhéologiques d'un �uide sur un dispositif miro�uidique.Après une introdution de la notion de rhéologie, nous nous attarderons surles travaux aomplis dans le domaine de la miniaturisation des appareils demesures des propriétés rhéologiques. Nous verrons ensuite, omment utiliserl'éoulement parallèle entre deux �uides pour mesurer la ourbe d'éoule-ment de �uides omplexes. Cette approhe sera envisagée dans di�érentesgéométries. Nous verrons les avantages et les inonvénients de haque ellulede mesure, et nous disuterons des e�ets de glissement et de préisaillementsur l'auité de résulats.
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Chapitre 7Quelques notions de rhéologieLa rhéologie étudie les relations entre les déformations et les ontraintesdans les matériaux. Une expériene de base est shématisée sur la �gure 7.1.Elle onsiste à mettre un liquide entre deux plans parallèles puis à tirer uneplaque dans la diretion parallèle. Pour des �uides simples omme de l'eauou de l'huile de silione, la vitesse à laquelle on déplae la plaque, déformantainsi le �uide, est linéairement reliée à la ontrainte qu'exere le �uide surla plaque par son oe�ient de visosité. Ce oe�ient est unique et nedépend pas de la vitesse de déformation, ou taux de isaillement, ressentipar le �uide. On dé�nit le taux de isaillement par la variation de la vitesseave les oordonnées spatiales. Dans le as de ette expériene simple leisaillement est simplement donné par la vitesse de la plaque divisée parl'épaisseur séparant les deux plaques. La ontrainte de isaillement est lafore par unité de surfae s'exerçant de manière tangentielle sur la plaque.Le rapport de la ontrainte sur le isaillement donne le oe�ient de visositéde isaillement.Tous les �uides ne se omportent pas ainsi. Lorsque leurs propriétésd'éoulements ou leurs réponses à une solliitation di�érent des �uides simplesils sont quali�és de omplexes. La peinture est un exemple parmi tant d'autrespermettant d'illustrer et éart à un omportement newtonien. Une fois surle pineau elle ne oule - idéalement - pas mais s'étale failement sur la sur-fae lorsqu'on l'applique à l'aide du pineau. Ainsi, ses propriétés méaniquesévoluent en fontion des ontraintes auxquelles elle est soumise. Les mousses,les émulsions, les phases de tensioatifs onentrées sont d'autres exemples de�uides omplexes que nous utilisons quotidiennement dans des produits telsque la mousse à raser, la mayonnaise ou enore les shampooings. Les �uidesomplexes se aratérisent par l'existene d'une struture interne de taillemésosopique omprise entre la taille d'une moléule et la taille de l'éhan-tillon qui modi�e grandement leurs propriétés méaniques [137℄. Cette taille
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γ = u/h

σ=F/S
u

h

.Fig. 7.1 � Expériene de base de rhéologie. Un �uide est logé entre deuxplaques parallèles et l'une des plaques est déplaée. La fore néessaire àdéplaer la plaque à vitesse onstante est diretement reliée au oe�ient devisosité du �uide.aratéristique est, par exemple, la taille d'une goutte dans une émulsion,la taille d'une pelote de polymère dans une solution diluée de polymères ouenore la taille d'une bulle dans une mousse. En présene d'un éoulementl'arrangement, la taille ou la forme de es strutures est suseptible de se mo-di�er entrainant ainsi un hangement des propriétés méaniques du �uide.Il y a don un fort ouplage entre la struture du �uide et son éoulement.C'est e ouplage qui est l'origine d'e�ets non linéaires et qui provoque lesomportement quali�és de non newtoniens.Illustrons ei à l'aide de quelques exemples lassiques. Lorsque la on-trainte de isaillement est augmentée dans une solution de polymères, les pe-lotes de polymères se déforment et s'allongent dans le sens de l'éoulement.Cet alignement failite l'éoulement de la solution et la visosité diminue enfontion de la ontrainte. On parle alors de solutions rhéo�uidi�antes. A l'in-verse, l'éoulement peut provoquer l'agglomération de ertaines suspensionset induire une augmentation de la visosité lorsque la ontrainte roît. Cessuspensions sont rhéoépaississantes. Le dentifrie ou enore le kethup pré-sentent d'autres types de propriétés. Ils ne s'éoulent pas sous l'e�et de leurpropre poids omme un �uide newtonien et pour mettre en éoulement es�uides il faut leur appliquer une ontrainte supérieure à une valeur seuil. Endeça de e seuil, es �uides ont un omportement solide et leurs struturesstokent la déformation de manière élastique. Ces �uides sont quali�és de�uides à seuil.Il apparaît lairement sur la �gure 7.2 que la réponse rhéologique d'un�uide omplexe n'est pas un oe�ient unique de visosité. Cette ourbede réponse est appelée ourbe d'éoulement. Elle présente l'évolution de laontrainte en fontion du taux de isaillement. La pente loale de la ourbe
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Fig. 7.2 � Evolutions de la ontrainte ave le taux de isaillement pour lesprinipaux omportements non newtoniens [60, 61, 137℄.est la visosité au isaillement onsidéré. La ourbe d'éoulement d'un �uideest mesurée dans un rhéomètre. Dans la prohaine partie nous présentons lesprinipales tehniques de mesures de ette ourbe.Une autre part importante de la rhéologie est onsarée à l'étude de lavisoélastiité des �uides. L'éhantillon est solliité par des mouvements os-illants autour de sa position d'équilibre. L'amplitude de es mouvements estfaible de sorte que le matériau ne s'éoule pas et on parle alors de rhéologielinéaire. La réponse du matériau est alors étudiée sur une large gamme defréquene a�n d'évaluer sa omposante élastique notée G' et sa omposantevisqueuse G�. Ce pan de la rhéologie est volontairement oulté dans la suitede e manusrit étant donné que notre objetif est de mesurer la ourbed'éoulement des �uides omplexes. Néanmoins il serait également très in-teressant de mesurer les propriétés visolélastiques de �uide sur les puesmiro�uidiques par des tehniques de mirorhéologie [138℄. D'autres travauxévaluent le prinipe d'une telle mesure ave des mirostrutures vibrantes[139, 140℄.7.1 La mesure de la ourbe d'éoulement7.1.1 Les appareils à rotationDans beauoup de rhéomètres, l'éoulement de isaillement est engendrépar un mouvement de rotation. C'est le as notamment des rhéomètres à
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ellule de Couette, �ne-plan ou plan-plan. Dans toutes es géométries unedes parties, le rotor, est �xé sur un axe de rotation tandis que l'autre partie,le stator, est �xe. Un moteur permet d'imposer sur l'axe un ouple ou unevitesse de rotation. On peut distinguer deux modes opératoires :� La vitesse de rotation est imposée sur l'axe, dé�nissant ainsi un isaille-ment onstant dans l'éhantillon, puis le ouple appliqué sur l'axe estmesuré a�n de déterminer la ontrainte de isaillement.� L'autre méthode onsiste à appliquer un ouple onstant sur l'axe, etainsi à imposer une ontrainte �xe, puis à mesurer la vitesse de rotationpour aluler le isaillement.A ause de leur di�érene de géométrie, les aluls pour parvenir au i-saillement ainsi qu'à la ontrainte au sein de l'éhantillon, di�èrent d'une el-lule à l'autre. Nous allons détailler es aluls dans les géométries de Couetteet �ne-plan qui sont représentées sur la �gure 7.3.
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Couette cône−planFig. 7.3 � Géometrie de Couette (a) et ellule �ne-plan (b). La onnaissanedu ouple Γ et de la vitesse de rotation Ω appliqués sur l'axe permet dealuler les propriétés rhéologiques d'un �uide logé dans la ellule.Le protoole de alul dans une ellule de Couette est intéressant ar,omme dans nos éoulements, la ontrainte n'est pas homogène au sein dela ellule. Nous verrons par le suite que nous nous sommes inspirés des ap-proximations utilisées dans e alul pour dé�nir le isaillement dans noséoulements. En�n, omme la plupart des mesures réalisées dans e manus-
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rit l'ont été ave un rhéomètre AR-G2 equipé d'une ellule �ne-plan, nousallons détailler les aluls permettant de déterminer la ontrainte et le i-saillement dans ette géometrie.La géométrie de CouetteLa géométrie de Couette est onstituée de deux ylindres oaxiaux. Leylindre interne, de rayon Rint, est mobile et �xé à un axe de rotation tandisque le ylindre externe, de rayon Rext, est immobile. L'espae entre les deuxylindres est quali�é d'entrefer. Il est aratérisé par sa taille e=Rext-Rint.L'éhantillon à aratériser est logé dans l'entrefer et la onnaissane ou lamesure du ouple Γ permet de aluler la ontrainte sur le rotor selon :
σint =

Γ

2πR2
intH

(7.1)Le hamp de ontrainte peut être alulé dans l'éhantillon à partir de l'équa-tion 1.1
σrθ = σint

R2
int

r2
(7.2)La ontrainte n'est don pas homogène dans la ellule de Couette.Intéressons-nous maintenant à l'éoulement d'un �uide newtonien dansune telle géométrie. La ontrainte tangentielle est proportionnelle à la vitessede déformation :

σrθ = ηr
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����� (7.3)L'intégration de ette équation ave les onditions aux limites que nous avonsdé�nies, u(Rint)=ΩRint et u(Rext)=0, permet d'aéder au hamp de vitesse :
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r (7.4)Notons que ette expression est valable tant que les termes d'inertie dus àla fore entripète sont négligeables. Lorqu'ils deviennent trop élévés uneinstabilité dite de Taylor-Couette se développe dans l'éoulement [60, 141℄.En dérivant ette équation par rapport à r on ne trouve pas une onstanteet ainsi, le taux de isaillement varie dans la ellule. Le taux de isaillementet la ontrainte sont moyennés par la demi somme de leur valeur au rotor etau stator :
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La visosité dynamique du �uide est dé�nie omme le rapport entre < σ > et
< γ̇ >. Cette dé�nition orrespond exatement à la visosité du �uide pourun �uide newtonien. Pour un �uide omplexe 'est la visosité qu'aurait un�uide newtonien dans les mêmes onditions expérimentales (même Ω et même
Γ). On parle alors de visosité équivalente.La géométrie �ne-planLa géométrie �ne-plan est onstituée d'un disque plat et d'un �ne tron-qué dont le sommet �tif se trouve sur le disque. Un shéma est donné surla �gure 7.3. Le �ne est �xé sur un axe mobile perpendiulaire au plan dudisque qui lui est �xe.L'éhantillon à mesurer rempli l'espae entre le disque et le �ne. Sur lasurfae du �ne, la vitesse d'un point situé à la distane r de l'axe vaut Ωr.Pour un éoulement homogène et stationnaire sans glissement à la surfae lavitesse varie linéairement entre le disque et le �ne et le isaillement vaut :

γ̇ =
ΩtanΘ

(7.7)Cette approximation est valable pour un angle Θ inférieur à quelques de-grés et dans la limite où les termes d'inertie sont négligeables [142℄. Ainsi, leisaillement dans la ellule est onstant. La ontrainte tangentielle est éga-lement onstante au sein de l'éhantillon. La relation entre le ouple totalappliqué sur l'axe et ette ontrainte est donnée par :
σ =

3Γ

2πR3 (7.8)La visosité est donnée par le rapport entre la ontrainte et le isaillement.7.1.2 Les rhéomètres apillairesUn rhéomètre apillaire permet également de mesurer la ourbe d'éoule-ment de �uides omplexes. Dans e type de rhéomètre le prinipe est d'établirla relation entre le débit et la pression d'un �uide s'éoulant dans un apil-laire dont la setion transverse est onstante. La onnaisane des deux valeursmarosopiques que sont le débit et la hute de pression permet de alulerles valeurs loales à la paroi de la ontrainte et du isaillement sans auunesupposition sur le modèle rhéologique du �uide. De manière analogue aveles rhéomètres à rotation, il y a deux façons de proéder :� La première onsiste à imposer le débit dans un apillaire et déterminerla hute de pression assoiée à l'éoulement au sein du anal.
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� On peut également appliquer une surpression à l'entrée du apillaire etmesurer le débit dans le apillaire.Notons que ontrairement aux rhéomètres à rotation, le temps de séjourdans la ellule est �ni. De plus, la pression mesurée entre l'entrée et la sortiedu apillaire englobe tous les temps de séjour dans l'appareil, e qui peut êtregénant pour le as de �uides ayant des temps d'équilibrage longs. Dans lasuite nous allons détailler les aluls permettant de aluler la ontrainte etle isaillement à partir de la onnaissane du ouple débit-hute de pressiondans les deux géométries de la �gure 7.4.
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Fig. 7.4 � Rhéomètre apillaire ave une setion irulaire (a) et une en formede fente (b).Capillaire ylindriquePour un éoulement stationnaire et unidiretionnel v = u(r)ez et en l'ab-sene d'inertie, l'équation de onservation du mouvement relie les ontraintestangentielles au gradient de pression de l'éoulement suivant :
1

r
∂r(rσrz) = ∂zP (7.9)Ce qui donne après intégration
σrz =

∂zP
2

r (7.10)Ce qui permet de déterminer la ontrainte à la paroi σR pour r=R :
σR =

∂zP
2

R (7.11)
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Le débit est dé�ni par l'intégrale de la vitesse sur l'ensemble de la setiontransverse du apillaire. En supposant que le �uide ne glisse pas à la paroi,le débit, Q, peut être alulé par :
Q = 2π

Z Rc

0
u(r)rdr = [πr2u(r)]Rc

0 − π
Z Rc

0
γ̇(r)r2dr (7.12)

= −π
Z Rc

0
γ̇(r)r2dr (7.13)En introduisant le hangement de variable r = R

σ
R

σrz, l'équation 7.13 devient :
Q = −πR3
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Z σ
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rzdσrz (7.14)La valeur du isaillement à la paroi γ̇R, est obtenue en dérivant la dernièreexpression par rapport à σR.
γ̇R = − Q
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d ln(σR)
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= − Q

πR3
(3 + βcylindre) (7.15)Le fateur βcylindre est obtenu expérimentalement en mesurant loalement lapente de la ourbe de ln( 4Q

πR3 ) en fontion de ln(σR). Cela permet de reons-truire de manière empirique le modèle rhéologique du �uide. Cette méthodepour aluler le véritable isaillement est onnue sous le nom de orretion deRabinowitsh [143℄. A�n de quanti�er l'importane de ette orretion sur lesmesures, on peut dé�nir le isaillement apparent γ̇a, omme elui qu'auraitun �uide newtonien (βcylindre=1) dans les mêmes onditions d'éoulement.L'éart entre les deux valeurs est donné par :
γ̇R − γ̇a

γ̇a
=

βcylindre − 1

4
(7.16)Pour un �uide dont la ontrainte évolue selon une loi de puissane ave leisaillement, σ = η0γ̇

n, βcylindre est une onstante et vaut 1
n
. Ainsi, pourn=0,5 l'erreur est de 25%, elle passe à 50% pour un exposant valant 0,33.La visosité de isaillement est simplement obtenue par les valeurs loalesdu isaillement et de la ontrainte à la paroi selon η = σR

γ̇R

.Capillaire en forme de fenteLa philosophie du alul utilisé dans ette géométrie est la même que ellequ'on nous venons de présenter pour une géométrie ylindrique. L'éoulement
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est supposé laminaire, stationnaire et unidiretionnel. Ave les notations dela �gure 7.4 ei permet d'érire :
v = u(y, z)ex (7.17)Pour des rapport d'aspet h

e
de la setion transverse du apillaire supérieur àdix, la ontrainte de isaillement peut être onsidérée identique à elle d'unéoulement entre deux plans parallèles in�nis. Pour un rapport d'aspet dedix l'erreur induite par ette approximation est inférieure à 6%. Ainsi :

σxy = y · ∂xP (7.18)Ce qui permet de aluler le ontrainte à la paroi en fontion du gradient depression :
σe/2 = ∇Pe

2
(7.19)L'intégration du hamp de vitesse sur la setion transverse du anal permetde aluler le débit. En onduisant le raisonnement qui permet de passer del'équation 7.13 à l'expression 7.15, on peut déduire le isaillement à la paroidans une géométrie en fente :
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(2 + βfente) (7.20)Le modèle rhéologique du �uide est ahé dans βfente. Ce oe�ient est dé-terminé expérimentalement en alulant loalement la pente de la ourbeobtenue en traçant ln(2 Qs

e2Ls
) en fontion de ln(σe/2). Pour un �uide newto-nien e terme vaut 1.Enore une fois, la visosité de isaillement est simplement obtenue parles valeurs loales du isaillement et de la ontrainte à la paroi selon η = σR

γ̇R

.Fateurs orretifs en rhéométrie apillaireGénéralement, les expérienes dans des rhéomètres apillaires sont on-duites en mesurant ou en imposant le gradient de pression entre l'entrée et lasortie du apillaire. Cette mesure ne permet pas de onnaître diretement laperte de harge de l'éoulement stationnaire, ar des e�ets d'entrées ajoutentune ontribution à ette valeur. Ces e�ets sont prinipalement dus à la miseen plae de l'éoulement et sont très importants pour des �uides possédantdes valeurs de fores normales élevées. Pour soustraire es e�ets, des expé-rienes dans plusieurs tubes de même setion mais de longueurs di�érentessont menées. Les di�érentes mesures de pression sont alors traées en fon-tion de la longueur du apillaire, et l'extrapolation à longueur nulle permet
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de déterminer le ontribution des e�ets d'entrée. Cette méthode est onnuesous le nom de orretion de Bagley [144℄. Le glissement sur les parois peutégalement grandement a�eter les mesures, ar 'est la prinipale hypothèsede es aluls. Pour orriger es e�ets, M. Mooney [145℄ a proposé d'e�e-tuer les mesures dans des apillaires de setions di�érentes et e, à ontrainteonstante (e qui impose de faire la orretion de Bagley au préalable). Ceipermet de aluler la vitesse de glissement en fontion de la ontrainte etd'obtenir la véritable ourbe d'éoulement.7.2 Mesures des ourbes d'éoulement dans desdispositifs mirometriques7.2.1 Pourquoi miniaturiser ?L'intérêt de pouvoir aratériser des éhantillons rares, hers ou toxiques,à partir d'une très petite quantité de matériel apparaît évident. La minia-turisation permet également d'envisager la réation d'appareils portatifs. Laonnaissane des propriétés d'éoulement rentre dans e adre pour de nom-breux seteurs. C'est par exemple le as dans le domaine du diagnosti médi-al où la visosité de liquides biologiques tels que la salive ou enore le sangdonnent des informations essentielles [146, 147, 148℄. Ils ne sont ependantpas disponibles en quantités in�nies et il pourrait être très utile de pouvoirêtre apable d'e�etuer des mesures sur les lieux d'un aident ou au domi-ile d'une personne. L'industrie pharmaeutique utilise des produits atifs àla fois rares et hers qui sont généralement dispersés dans des formulationsdont les propriétés d'étalement sont ajustées a�n de libérer de manière opti-male es derniers. Cela requiert don la mise en plae de séries de tests quipeuvent s'avérer oûteuses lorsque la quantité de �uides à aratériser doitêtre en quantité importante.En reherhe et développement les synthèses de nouveaux produits ou lespréparations de nouvelles formulations sont e�etuées à l'éhelle du labora-toire sur des petites quantités de �uide dont il faut bien évidemment évaluerles propriétés. Cei est d'autant plus néessaire que l'émergene de nouveauxoutils tels que la robotique et ou les imprimantes à jet d'enre permettent desynthétiser et de préparer de larges bibliothèques d'éhantillons. La miro�ui-dique apparaît également omme une alternative élégante dans le domaine duriblage. De nombreux travaux ont en e�et montré qu'il était possible de mé-langer et de déplaer des liquides dans des anaux miro�uidiques [12℄. En�n,d'un point de vue plus fondamental, la rédution de la taille de l'éhantillonpeut permettre d'étudier ses réponses sur des distanes prohes de la taille
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aratéristique du �uide omplexe. Par exemple, l'étude de la déformationd'une émulsion sur des distanes prohes de elles d'une goutte la omposantpourrait donner des renseignements omplémentaires par rapport à une ap-prohe marosopique et fournir des informations probablement préieusessur la ompréhension des struturations sous éoulement.7.2.2 Etat de l'artDe nombreux travaux ont été aomplis pour mesurer les propriétés mé-aniques sur de faibles quantités de �uide. S. Granik et ses ollaborateurs[149, 150, 151℄ ont miniaturisé un rhéomètre plan-plan. Ce système est assezprohe dans sa oneption de l'appareil de fore utilisé en tribologie [152℄.L'éhantillon est logé entre deux plaques parallèles séparées de quelques di-zaines de miromètres. Un système piézoéletrique permet de ontr�ler le dé-plaement d'une des plaques tandis que l'autre est immobile. Les amplitudesdu mouvement sont su�santes pour engendrer un éoulement de l'éhantillonet étudier sa rhéologie non linéaire. Les auteurs sont apables de mesurer laourbe d'éoulement à partir de seulement 10 µL de �uide. L'alignement desplaques est une étape ruiale. Une approhe similaire a également était uti-lisée par C. Clasen et G. H. M Kinley [153℄. L'appareil développé par etteéquipe permet d'imposer des mouvements dont l'amplitude est de plusieursmillimètres. Un lihé de et appareil est présenté sur la �gure 7.5. Dans estravaux les auteurs étudient la dépendane de leur mesure ave la distane deséparation des deux plaques parallèles pour un �uide newtonien et un �uideomplexe ontenant des partiules de 50 µm. En omparant leurs mesuresave elles e�etuées sur un rhéomètre lassique, les auteurs montrent que lasolution newtonienne a�he une déviation ave les mesures lassiques pourdes espaements inférieur à 5 µm et des isaillements inférieurs à 100 s−1.Cet éart est dû à la présene de poussières dans leur liquide. La solutionnon newtonienne a�he lairement une dépendane ave la taille du gap dufait de la taille aratéristique des partiules présentes dans le �uide.Bien que très performants, es dispositifs, ne semblent ependant pas êtrefailes à mettre en plae sur un iruit miro�uidique et e partiulièrementdans des proessus de aratérisation en ontinu. Le prinipe du rhéomètreapillaire est plus failement transposable à la miro�uidique. Nous avons ene�et vu que la miro�uidique permet de ontr�ler les éoulements dans deséhelles mirométriques. Il semble naturel que la détermination des propriétésde l'éoulement d'un �uide permette d'aéder à des informations sur sesaratéristiques rhéologiques. Comme dans un rhéomètre apillaire, il s'agitdès lors d'établir la relation entre le débit (ou le hamp de vitesse) et legradient de pression au sein de l'éoulement. Plusieurs approhes s'appuyant
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Fig. 7.5 � Clihé du mirorhéomètre développé par G. M. MKinley au Mas-sahusetts Institute of Tehnology. Extrait de la référene [153℄.sur e prinipe ont été développées.G. Degré et ollaborateurs [94℄ ont ombiné sur une pue miro�uidiqueretangulaire ave un fort rapport d'aspet la mesure du gradient de pressionà elle du pro�l de vitesse. La onnaissane du pro�l de vitesse permet dealuler le isaillement à di�érentes altitudes dans le anal tandis que lavaleur loale de la ontrainte est déterminée à partir de la onnaissane dugradient de pression (à l'aide d'une formule similaire à l'équation 7.18). Enappliquant ette méthode, ils mesurent la ourbe d'éoulement de plusieurs�uides non newtoniens.Un ingénieux système développé par l'équipe de M. A. Burns mesure lavitesse d'invasion d'un liquide dans un miroanal [154, 155℄. Une goutted'un liquide mouillant les parois du apillaire est plaée à l'entrée du analet y est propulsée par apillarité. La mesure de la vitesse de déplaement dufront de liquide permet de déduire le débit du �uide en fontion du temps. Laonnaissane de e débit n'est ependant pas su�sante et il faut déterminerle gradient de pression ayant engendré l'éoulement. Les auteurs proposentd'e�etuer ette mesure grâe à un anal de mêmes nature et dimensionsmais bouhé. Ainsi, au fur et à mesure que le �uide avane il omprime legaz présent dans le anal et l'éoulement se ralentit peu à peu. A l'équilibre lapression dans le gaz est égale à la pression atmosphérique plus la surpressionrajoutée par la ourbure de l'interfae liquide. La mesure du volume de gazomprimé permet de déterminer la pression à l'aide de l'équation des gazparfaits. Ils mesurent la visosité à partir de seulement une goutte de produit,soit moins d'un mirolitre d'éhantillon. Dans une première publiation [154℄ils restreignent ette approhe à des �uides newtoniens de faible visosité
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(inférieure à 10 mPa·s).

Fig. 7.6 � Dispositif miro�uidique par l'équipe de M.A. Burns pour me-surer la visosité d'un �uide sans auun dispositif d'injetion de �uide. Lemouvement du �uide est assuré par un e�et de apillarité qui est diretementalibré sur un anal adjaent de la pue. Extrait de la référene [154℄.Dans un papier réent ette approhe a néanmoins était étendue à des�uides non newtoniens en tirant partie de la déroissane temporelle du débitlorsque le �uide envahit le anal [155℄. En e�et, au fur et à mesure que le �uideavane dans le anal, le gradient de pression étant inversement proportionnelà la distane parourue, il diminue et le débit déroît. Cette déroissane dudébit s'aompagne évidemment d'une diminution du isaillement à la paroiet de la ontrainte. Ainsi, la mesure du débit en fontion du temps permetd'aéder à l'évolution de la ontrainte en fontion du isaillement. Cei estfait dans l'hypothèse que l'état stationnaire est atteint pour haque valeurdu débit. Ils mesurent alors de façon très élégante la ourbe d'éoulement desolutions de polymères diluées. Cette méthode a l'avantage de ne néessiterauun appareil d'injetion des �uides, e qui en fait un système relativementportatif. Cependant ei est également un inonvénient ar il est impossible deontr�ler véritablement l'éoulement et don la solliitation du �uide. Cetteapprohe demande également d'avoir des �uides mouillants sur les surfaeset relativement peu visqueux pour ne pas avoir des vitesses trop lentes.
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Ave seulement 60 µL d'éhantillon, Z. H. Silber-Li et al. [156℄ ont mesuréla visosité de l'eau et de l'éthanol en fontion de la température en utilisantune approhe similaire à elle utilisée par M. A. Burns pour mesurer le débit.Dans ette étude, ils imposent un gradient de pression au travers d'un apil-laire thermostaté de 20 µm de diamètre et mesurent l'avanée d'un ménisquedans un tube adjaent de diamètre supérieur. Bien qu'ils se limitent à desliquides newtoniens peu visqueux, ette approhe pourrait être étendue à des�uides non newtonien.Une extension au �uide non newtonien a été réalisée par Kang et al [157℄.Ces travaux proposent la transposition d'un rhéomètre apillaire dans unmiroanal arré de 150 µm de oté. Dans e papier les auteurs mesurent laourbe d'éoulement d'une solution semi diluée de polymères en imposantle débit et en mesurant la pression aux bornes du anal. Ils détaillent no-tamment ave une grande minutie toutes les orretions qu'il est néessaired'appliquer pour aluler le véritable gradient de pression au sein de l'éou-lement. Comme nous l'avons vu lorsque nous avons évoqué les orretionsd'un rhéomètre apillaire, ela néessite l'utilisation de plusieurs anaux delongueurs di�érentes. Les résultats obtenus après l'appliation de tous lesfateurs orretifs sont en très bon aord ave les résultats lassiques.Pour éviter tous es types de orretion P. Galambos et F. Forster [6℄ont proposé de tirer pro�t des propriétés des éoulements parallèles a�n demesurer le rapport de visosité entre deux �uides misibles. Ils proposentd'injeter deux �uides misibles, dont un ontenant un marqueur �uoresent,dans une jontion en T. Bien que les �uides se mélangent progressivementdans le anal par interdi�usion, il est possible de se plaer dans des onditionspour lesquelles l'interfae reste mine et détetable juste après la jontionomme nous l'avons vu dans le hapitre 1.2.2. Il faut pour ela imposer undébit su�samment élevé pour que les termes onvetifs dominent les termesdi�usifs sur le la longueur désirée. Dans e as de �gure le positionnementde l'interfae entre les deux �uides ne dépend que du rapport des débitset des visosités des deux �uides. P. Galambos et F. Forster montrent quela détermination de la position de l'interfae et la onnaissane des deuxdébits et d'une des visosités permet de aluler l'autre visosité. Le prinipesous-jaent de ette méthode est d'utiliser un des �uides, dont on onnait lavisosité et le débit, pour mesurer le gradient de pression de l'éoulement, puisd'utiliser e gradient de pression et le débit de l'autre �uide pour déterminersa visosité. En e sens, ette méthode permet de faire une mesure du gradientde pression diretement sur l'éoulement et ne néessite don pas d'e�etuerdes orretions dues aux e�ets d'entrée. Notons que ette méthode élégantene demande l'implémentation d'auun apteur sur la pue ou sur le réseau�uidique.
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Fig. 7.7 � Mesure des relations entre le gradient de pression et le débit dansun anal miro�uidique à l'aide d'un éoulement parallèle entre deux �uidesmisibles. Extrait de la référene [49℄.Réemment, A. Groisman et ses ollaborateurs ont utilisé e prinipedans deux publiations [49, 50℄. Dans es travaux, ils utilisent l'éoulementparallèle entre deux �uides misibles omme un omparateur de débit et depression. Le prinipe est d'ajuster la position de l'interfae entre deux �uidesen ontr�lant la pression d'un �uide de référene. Pour une même position del'interfae, la valeur de la pression d'injetion du �uide de référene permetde remonter à elle du �uide étudié. En utilisant ette méthode les auteursmettent en évidene une anisotropie de la résistane hydrodynamique à basnombre de Reynolds lorsqu'une solution visoélastique s'éoule dans un analomportant une série de onstritions. Cette non linéarité est due à des e�etsélastiques de la solution non newtonienne.Dans les hapitres qui vont suivre, nous proposons de revisiter ette ap-prohe en l'étendant à des éoulement de �uides immisibles et omplexes.L'utilisation de �uides immisibles permet de ne pas se restreindre à desonditions expérimentales pour lesquelles la di�usion est dominée par laonvetion. Cela permet don l'utilisation de débits faibles. La prinipaleamélioration onerne la dé�nition d'un protoole permettant d'établir lavisosité en fontion du taux de isaillement. En fontion de la géométrie dudispositif, nous distinguerons deux façons de dé�nir le taux de isaillement :� En moyennant sa valeur sur l'ensemble de l'éoulement dans un miro-anal de setion arrée ou retangulaire� En le alulant loalement dans des dispositifs ylindriques et en formede fente à fort rapport d'aspet.
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Chapitre 8Mesures moyennées surl'éoulementLes miroanaux utilisés dans ette partie sont en forme de T ave undesign en forme d'entonnoir rajouté au niveau de la jontion a�n de réduirele régime de gouttes à ette jontion. Les setions transverses sont soit arréessoit retangulaires ave un rapport d'aspet de deux entre la largeur et lahauteur. L'étude des diagrammes de régime d'éoulement a mis en évidenequ'il est possible d'obtenir des éoulements parallèles de �uides immisiblespour une grande gamme de débit.8.1 Desription et alul de l'éoulement paral-lèle de �uides newtoniens8.1.1 Desription de l'éoulementDans le hapitre 5.3.1 nous avons montré par mirosopie onfoale de�uoresene que la forme de l'éoulement dans une setion transverse est a-ratérisée par un rayon de ourbure et que le positionnement des deux �uidesest déterminé par les onditions de mouillage sur les surfaes ainsi que par lagéométrie d'introdution des deux �uides. Dans un anal en verre-PDMS desetion transverse retangulaire l'éoulement est de la forme présentée sur la�gure 8.1.
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Fig. 8.1 � Shéma de l'éoulement parallèle dans un anal de setion retan-gulaire ave les notations utilisées dans le texte.Pour un éoulement stationnaire, 'est-à-dire une fois que l'interfae aune ourbure onstante, la vitesse v est unidiretionnelle. Ave les notationsde la �gure 8.1 ei se traduit par :
vi = ui(y, z)ex (8.1)l'indie i prend la valeur 1 pour le �uide situé du oté onave de l'interfaeet la valeur 2 pour l'autre �uide. Les �uides sont onsidérés inompressibleset newtoniens et l'éoulement est supposé stationnaire et laminaire. Les deux�uides véri�ent don l'équation de Stokes :
ηi∆vi = ∇Pi (8.2)La loi de Laplae relie les deux pressions à l'interfae :P2(x) − P1(x) =

Γ

R(x)
(8.3)Comme le rayon est onstant les gradients de pression sont identiques dansles deux �uides.

∂xP1 = ∂xP2 (8.4)Le prinipe de base de la méthode que nous allons utiliser est ahé dansette égalité. La onnaissane des propriétés d'éoulement du �uide de réfé-rene nous permet d'aéder au gradient de pression au sein du anal. Ainsi,le �uide newtonien est utilisé omme un apteur de pression plaé sur l'éou-lement. Les onditions aux limites permettent de bouler le système d'équa-tions. Au niveau de l'interfae libre �uide-�uide la ontinuité de la vitesse dutenseur des ontraintes tangentielles permet d'érire [60, 61℄ :
u1 = u2 et η1

∂u1

∂n
= η2

∂u2

∂n
+ ηs

∂2u2

∂2t
(8.5)
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où n, respetivement t, est le veteur unitaire normal, respetivement tan-gent, à l'interfae �uide-�uide. En�n, on suppose que les �uides ne glissentpas au niveau de la paroi. La résolution de e système permet de alulerle hamp de vitesse et don le débit des deux �uides par intégration de edernier sur la setion de haque �uide.
Qi =

Z w

0

Z h

0
ui(y, z)dydz (8.6)Une étude de et ensemble d'équations met en évidene que pour des �uidesnewtoniens l'interfae ne bouge pas quand le rapport des débits est gardéonstant. Cei est illustré dans la �gure 8.2.
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50 µmFig. 8.2 � Clihés d'éoulement parallèle entre de l'hexadéane, situé enbas de l'image, et de l'eau ave du SDS à la m sur la partie supérieuredes images. Les images sont prises pour di�érents débits dont le rapport estonstant. Les �uides étant newtoniens, la position de l'interfae ne bouge paspour les di�érents débits. La taille du anal est de 200×100 µm.La forme de l'éoulement dans une setion transverse étant assez om-plexe, il n'est pas possible d'obtenir une solution analytique pour le hampde vitesse. Des simulations numériques permettent de le aluler.8.1.2 Implémentation numériqueLe développement du ode numérique que nous avons utilisé pour le aluldu hamp de vitesse a été initié par le stage de Stéphane Quiniou puis peau-�né par Charles-Henri Bruneau et Thierry Colin du laboratoire de Mathé-matiques Appliquées de Bordeaux. Il permet de aluler le hamp de vitessepour un gradient de pression et un ouple de visosité donnés. La setiontransverse est séparée en deux domaines distints, Σ1 et Σ2, de forme quel-onque et orrespondant à la setion transverse d'un �uide. La vitesse u et la
165



visosité η sont alors dé�nis omme des fontions prenant respetivement lesvaleurs u1 et η1 sur Σ1 et les valeurs u2 et η2 sur Σ2. Ces fontions véri�entsur l'ensemble du domaine Σ = Σ1 + Σ2 :
η∆u = ∇P (8.7)Ave es notations, la forme de l'interfae n'est présente que dans les fontions

u et η. Cette formulation présente l'avantage de pouvoir aluler l'éoulementpour n'importe quel type d'interfae et, plus partiulièrement, dans le as oùelles sont ourbes. Les équations sont disrétisées sur un maillage artésienpar une méthode de volume �ni assurant la ontinuité des �ux à l'interfae.
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Fig. 8.3 � Pro�ls de vitesse normalisés dans des anaux arrés et retangu-laires pour des éoulements déentrés et mouillants sur les surfaes pour deuxrapports de visosité. La forme du pro�l de vitesse d'un �uide est fortementa�etée par son ontraste de visosité ave l'autre �uide.
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Des exemples de pro�ls de vitesse sont donnés dans la �gure 8.3. La formede l'éoulement dans haun des �uides dépend du rapport de visosité entreles deux �uides.8.2 Dé�nition de la visosité et du isaillement8.2.1 Calul de la visositéLes aluls introduits préédemment permettent de déterminer les débitsde deux �uides pour un gradient de pression et un ouple de visosité onnus.Cependant, dans nos expérienes, les variables que nous avons à notre dispo-sition sont di�érentes. En e�et, nous imposons les deux débits, nous onnais-sons la visosité du �uide de référene et nous déterminons le positionnementdes �uides dans le miroanal. Pour résoudre le problème inverse, nous uti-lisons le fait que pour des �uides newtoniens ayant une position d'interfaeet un rapport de débit donnés, il n'existe qu'un unique rapport de visositépermettant de résoudre l'équation de Stokes. L'uniité de la solution assureque la fontion Q1/Q2=f(η1/η2) est monotone pour une position �xe de l'in-terfae. La �gure 8.4 illustre e fait et montre lairement que la onnaissanedes débits permet de remonter au rapport de visosité entre les deux �uides.
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çons par en �xer un de manière arbitraire et nous alulons le rapport dedébit orrespondant (Q1/Q2)a. La onvergene vers le bon rapport de viso-sité est assurée par une dihotomie dans laquelle nous herhons à annuler
∆Q dé�ni par :

∆Q =
(Q1/Q2)a − (Q1/Q2)exp

(Q1/Q2)exp
(8.8)où (Q1/Q2)exp est le rapport de débit expérimental. Nous stoppons ette pro-édure dès que ∆Q est inférieur à 10−3. Une fois le rapport des deux visositésonnu et onnaissant la visosité du �uide de référene nous pouvons déduireelle du �uide inonnu.8.2.2 Calul du isaillementLorsque un �uide visqueux newtonien s'éoule dans un apillaire arré,son taux de isaillement n'est pas homogène. Le isaillement est maximum àla paroi et va en diminuant jusqu'à s'annuler lorsqu'on s'approhe du entrede apillaire. Les pro�ls de vitesse de la �gure 8.3 permettent de onstaterque ette hétérogénéité est également présente dans un éoulement parallèlede deux �uides. Il onvient don de dé�nir un isaillement moyen γ̇i ressentipar haun des �uides :

< γ̇i >=
1

S

Z w

0

Z h

0

È
(∂yui)2 + (∂zui)2 dydz (8.9)L'éart type autour de ette valeur moyenne, ∆γ̇i, est donné par :

∆γ̇i =
1
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Z w

0

Z h

0

È
(∂yui)2 + (∂zui)2− < γ̇i >2 dydz (8.10)où l'indie i prend la valeur 1 pour le �uide externe et la valeur 2 pour le�uide interne. Il est important de noter que es valeurs sont alulées à partirdu pro�l de vitesse d'un éoulement de deux �uides newtoniens. La setionsuivante préise le protoole utilisé pour dé�nir la visosité et le isaillementd'un éoulement impliquant un �uide omplexe.8.2.3 Dé�nition pour des �uides non newtoniensLorsque l'un des �uides immisibles est non newtonien, les aluls présen-tés préédemment ne sont plus exats. Pour dé�nir le isaillement et la viso-sité, nous avons adopté une démarhe similaire à elle utilisée dans les rhéo-mètres lassiques que nous avons présentée pour une ellule de Couette (voirhapitre 7.1.1). Nous assoions au �uide non newtonien les valeurs qu'aurait
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un �uide newtonien dans les mêmes onditions d'éoulement. On dé�nit alorsune visosité et un isaillement équivalent. Cette approximation est d'autantplus fausse que la ontrainte au sein de l'éoulement est inhomogène. Ainsi,pour limiter l'erreur, il est important de se plaer dans des éoulements ausein desquels la ontrainte est la plus homogène possible (de la même ma-nière qu'on utilise un entrefer étroit dans une ellule de Couette). Dans lasuite nous allons disuter de la préision de notre méthode en fontion desdi�érentes situations d'éoulement.8.3 Préision des mesuresL'objet de ette partie est d'examiner les inertitudes expérimentales in-hérentes à notre méthode. Cette disussion est essentielle ar elle nous permetde déterminer les onditions requises pour que notre dispositif soit le pluspréis possible. Il y a essentiellement deux auses d'inertitudes dans notreméthode. Nous venons de voir que le isaillement au sein de l'éoulementétait hétérogène et que ela permettait don d'uniquement dé�nir une valeurmoyenne entahée d'un éart type. Nous allons quanti�er et éart type etvoir omment il est a�eté par di�érentes onditions opératoires. La seondesoure majeure d'impréisions vient de la détetion optique des paramètresgéométriques de l'éoulement. Les erreurs ommises lors de la détetion desdi�érentes lignes aratéristiques engendrent une impréision dans le alulde la visosité du �uide inonnu que nous allons estimer. Nous ne disuteronspas de l'inertitude sur les débits due au dispositif d'injetion des �uides. Lespousse-seringues revendiquent une préision inférieure à 0,35 % [158℄, e quiest largement négligeable par rapport aux deux soures d'erreurs que nousallons analyser.8.3.1 Inertitude sur le isaillementPour évaluer l'hétérogénéité du isaillement, nous avons alulé la valeurde l'éart type pour di�érentes positions d'interfae et pour di�érents rap-ports de visosité. Les résultats sont présentés pour le �uide situé du �téonvexe de l'interfae que nous désignerons par �uide 2 omme dans nospréédentes notations. Les résultats sont regroupés dans la �gure 8.5. Cette�gure présente l'évolution de l'erreur relative, dé�nie par l'éart type sur lavaleur moyenne du isaillement, en fontion du produit des rapports de débitet de visosité (η1/η2) ·(Q1/Q2). Le anal est de forme retangulaire ave unesetion transverse mesurant 200×100 µm. L'interfae possède une ourbureentrée dans la hauteur du anal et dont le rayon vaut deux fois la hauteur
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du anal. Il apparaît lairement sur ette �gure une zone où le isaillement
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Fig. 8.5 � Erreur relative sur la valeur moyenne du isaillement du �uide 2 enfontion de (Q1/Q2)·(η1/η2). Les dimensions du anal sont de 200×100 µm.L'éart est alulé pour di�érents rapports de visosité η1/η2. (+) orrespondà un rapport de 0,01, (×) à un rapport de 0,1, (◦) à un rapport de 1, (�) àun rapport de 10 et (♦) à un rapport de 100.est dé�ni ave une préision inférieure à 15 %. Pour atteindre ette auitésur le isaillement il faut que le �uide 1 soit dix (×) ou ent (+) fois moinsvisqueux que le �uide 2. Dans es onditions, la ontrainte la plus homogènedans l'éoulement est obtenue quand (Q1/Q2) ≈ 3(η2/η1). Ce résultat se vi-sualise failement sur la �gure 8.3, où l'éoulement du �uide 1 ressemble àun éoulement de isaillement simple alors que dans le as d'un �uide ex-terne plus visqueux, le pro�l de vitesse se rapprohe plus d'un éoulement dePoiseuille dans lequel la ontrainte est très hétérogène. Le rapport d'aspetn'a�ete pas qualitativement es résultats et les mêmes onlusions peuventêtre tirées dans un anal dont la setion transverse mesure 100×100 µm.Ainsi, les onditions requises pour obtenir l'éoulement le plus homogènepossible sont d'injeter un �uide de référene moins visqueux que le �uideétudié et e à un débit plus important.8.3.2 Inertitudes expérimentalesLorsque les images sont analysées pour déterminer les lignes aratéris-tiques de l'éoulement, une inertitude liée au manque de préision dans ladétetion apparaît. Cette limitation ne vient pas d'un problème de résolu-tion de l'image, qui est amplement su�sante, mais de la taille des di�érentes
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lignes. La rugosité des murs et l'épaisseur des lignes ne permettent que dedéteter une position moyenne pour haune des lignes.
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Fig. 8.6 � Erreur relative sur le rapport de visosité due à une impréi-sion globale de ± 5 µm dans la loalisation des di�érents lignes aratéris-tiques. Les dimensions du anal sont de 200×100 µm. Cette erreur est aluléepour di�érents rapports de débits Q1/Q2 et est représentée en fontion de(Q1/Q2)·(η1/η2). (+) orrespond à un rapport de 0,01, (×) à un rapport de0,1, (◦) à un rapport de 1, (�) à un rapport de 10 et (♦) à un rapport de100.Dans nos aluls, une variation de la géométrie de l'éoulement, pour unmême rapport de débit, se traduit par une variation du rapport de visosité.C'est don la détermination de la visosité qui est a�etée par es erreursde détetion. Nous avons estimé ette impréision à ±5 % de la largeur duanal après la détetion de toutes les lignes. Pour traduire l'in�uene deette inertitude sur la préision de nos mesures, nous �xons un rapport dedébit et une position d'interfae et alulons le rapport de visosité η1/η2orrespondant. Nous faisons ensuite exatement la même hose pour uneinterfae située à +5 µm et -5 µm de ette position. La di�érene entre lesdeux rapports de visosité obtenus à ±5 µm, ∆(η1/η2), permet de alulerl'erreur relative sur la détermination de la visosité. Les résultats obtenusdans un anal mesurant 200×100 µm sont regroupés dans la �gure 8.6 enfontion de (Q1/Q2)·(η1/η2). Pour limiter l'erreur sur le rapport de visositéil est néessaire d'utiliser deux �uides dont le rapport de visosité est di�érentde un.
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8.3.3 Point de fontionnementLa �gure 8.7 regroupe les préédents résultats. Les zones dans lesquellesle isaillement est dé�ni ave une préision de moins de 15 % apparaissentpar un retangle grisé, et elles dans lesquelles la préision sur le rapport devisosité est inférieure à 20 % sont enadrées par un retangle. Il apparaîtlairement une zone adéquate pour mesurer les ourbes d'éoulement.
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Fig. 8.7 � Point de fontionnement de notre méthode. Les zones dans les-quelles les ouples (Q1/Q2 , η1/η2) satisfont ∆(η1/η2)/(η1/η2)≤ 0,2 sont re-pérées par des retangles et elles dans lesquelles ils véri�ent ∆(γ̇)/(γ̇)≤ 0,15sont grisées. Il apparaît lairement une zone dans laquelle il est possible d'ef-fetuer des mesures rhéologiques.8.4 Partie expérimentale8.4.1 Systèmes étudiésDi�érents types de �uides ont été utilisés dans ette étude. Les �uidesnewtoniens sont des solutions d'huile de silione de di�érentes visosités,d'hexadéane, de 1-otanol, de dodéanol, de glyérol et des mélanges deglyérol et d'eau ave du SDS au-dessus de la m. Plusieurs types de �uidesnon newtoniens ont été préparés. Des solutions semi-diluées de polymèresont été obtenues à partir de POE 4M dilué à 1 %m et 2 %m dans de l'eauet de PAM à 18M dilué dans de l'eau à 0,1 %m. Une émulsion a été pré-parée à partir d'huile de silione et de TTAB [100℄. Cette émulsion à unetaille aratéristique de 3 µm et une fration volumique d'huile de 60 %.
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De la mayonnaise a également était utilisée. En�n, une solution de miellesgéantes est obtenue en dissolvant un mélange de CpCl-NaSal à 6 %m dansune solution aqueuse de NaCl à 0,5 mol/L.8.4.2 Dispositif et protoole expérimentalLe dispositif expérimental utilisé est similaire à elui présenté dans la�gure 3.2. Deux types de dispositifs ave une jontion en T ont été utilisésdans ette partie. Les mesures ont été essentiellement e�etuées dans desanaux en verre et PDMS et d'autres l'ont été dans des anaux de setionretangulaire en verre obtenus par assemblage de lames de verre. L'injetiondes �uides a été e�etuée à l'aide de seringues en verre et d'un tube enpolyéthylène a�n d'obtenir une grande rigidité du iruit �uidique. Les débitsd'infusion des �uides sont ontr�lés par des pousse-seringues PHD 2000 dehez Harvard Apparatus. L'éoulement est observé à l'aide d'un mirosopeoptique dans le anal de sortie quelques entimètres après la jontion equi permet d'avoir des éoulements stationnaires (pour des �uides à faiblethixotropie). Le protoole suivi pour réaliser une expériene est le suivant :� Les premières mesures sont e�etuées à bas débit. Après s'être plaédans une gamme de débit permettant d'obtenir un éoulement paral-lèle, un délai de 30 minutes est respeté pour permettre au système des'équilibrer.� Le débit du �uide à aratériser est maintenu onstant alors que ledébit du �uide de référene est augmenté progressivement.� Lorsque le �uide à aratériser est fortement on�né son débit est aug-menté et l'étape préédente est répétée.� Ce protoole est répété pour balayer une gamme de débit allant dequelques µL/h à quelques mL/h.8.5 RésultatsCette partie est onsarée à la présentation des résultats obtenus pour des�uides simples et omplexes. Les résultats sont présentés en tenant omptedes barres d'erreurs que nous venons d'introduire et sont omparés ave lesvaleurs obtenues dans un rhéomètre AR-G2 équipé d'une ellule �ne-plan.Le �ne utilisé a un diamètre de 4 m et un angle 2◦.
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8.5.1 Fluides newtoniensLa �gure 8.8 montre les résultats obtenus à 22◦C en utilisant un éou-lement parallèle entre de l'hexadéane et de l'eau ave du SDS à la m.La ontrainte évolue linéairement ave le isaillement et la pente permet dealuler la visosité. Nous trouvons une visosité de 2,6 mPa·s e qui est enbon aord ave les données trouvées dans la littérature [159℄. Le tableau8.1 rassemble di�érents résultats obtenus pour des �uides newtoniens. Lesrésultats sont également en très bon aord ave les valeurs disponibles dansle Handbook [159℄.
10

2
10

3
10

−1

10
0

10
1

σ = 0.0026 γ.

R² = 0.985

γ (s−1)

σ 
(P

a)

.

.10
2

10
3

10
−3

10
−2

γ (s−1)

η 
(P

a.
s)

Fig. 8.8 � Courbe d'éoulement de l'hexadéane. La ontrainte varie linéai-rement ave le isaillement. Un insert montre l'évolution de la visosité avele isaillement. Ces ourbes on�rment le aratère newtonien du �uide etnous permettent de trouver une visosité de 2.6 mPa·s pour l'hexadéane.Le anal utilisé est en verre-PDMS et mesure 100×100 µm. De l'eau ave duSDS à la m (1 mPa·s) est utilisé omme �uide de référene.�uide de référene eau huile de silione huile de silione eau
η 1 mPa·s 500 mPa·s 20 mPa·s 1 mPa·s�uide inonnu 1-otanol glyérol dodéane hexadéane

η mesurée 9.3 mPa·s 860 mPa·s 1.2 mPa·s 2.6 mPa·s
η [159℄ 8.5 mPa·s 890 mPa·s 1.3 mPa·s 3 mPa·sTab. 8.1 � Résultats obtenus pour di�érents �uides newtoniens. Les valeursobtenues ave moins de 20 % d'erreur sont lairement en bon aord aveles valeurs de référene trouvées dans le Handbook [159℄. La préision desvaleurs données par le Handbook varie de 1 % à 10 % [159℄.
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8.5.2 Solutions semi-diluées de polymèresLa �gure 8.9 présente les résultats obtenus à 22◦C pour les di�érentessolutions diluées de POE. Les roix sont les résultats obtenus dans notredispositif et les ronds sont eux obtenus dans le rhéomètre �ne-plan. Lesrésultats sont en très bon aord. Les mesures des ourbes d'éoulement ontété e�etuées ave moins de 250µL de �uide.
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.Fig. 8.9 � Visosité en fontion du isaillement pour des solutions de POE 4Mdans l'eau à 22◦C. Les ◦ et les • sont les valeurs obtenues pour des solutionsà 1 %m et 2 %m sous un rhéomètre �ne-plan. Les + sont les résultats etles barres d'erreurs obtenus sur les mêmes solutions dans notre dispositifmiro�uidique. Le anal utilisé est en verre PDMS et mesure 100×200 µm.De l'huile de silione à 0.1 Pa·s est utilisée omme �uide de référene.Les résultats sont un peu moins préis pour la solution de PAM. Lesdéviations observées pourraient notamment être dues à un problème de ther-mostatation de la pue. Notons au passage que le ontr�le de la températuresur la pue est un paramètre très important à maîtriser pour la viabilité denotre dispositif. Il serait de plus très intéressant de pouvoir suivre l'évolutiondes propriétés rhéologiques en fontion de la température dans une optiquede riblage haut débit en ontinue de formulations. A l'heure atuelle nousn'avons pas de ontr�le préis mais nous pourrons béné�ier failement denombreux travaux réalisés au laboratoire dans e sens par P. Laval et C.Pradère.
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.Fig. 8.10 � Visosité en fontion du isaillement pour la solution aqueuse dePAM 18M diluée à 1 %m à 22◦C. Les ◦ sont les valeurs obtenues sous unrhéomètre �ne-plan. Les + sont les résultats et les barres d'erreurs obtenussur les mêmes solutions dans notre dispositif miro�uidique. Le anal utiliséest en verre-PDMS et mesure 100×200 µm. De l'huile de silione à 20 mPa·sest utilisée omme �uide de référene.8.5.3 EmulsionsLes résultats obtenus ave l'émulsion de TTAB (+ sur la �gure 8.11)et la mayonnaise (+ sur la �gure 8.12) ne sont pas en bon aord ave lesvaleurs du rhéomètre �ne-plan (• sur les �gures 8.11 et 8.12). Les valeurstrouvées dans nos dispositifs sont systématiquement inférieures à elles durhéomètre �ne-plan pour toute la gamme de isaillement explorée. L'éartobservé provient du protoole utilisé lors de la préparation de l'expériene.Une fois la seringue hargée ave l'émulsion, le tube de onnexion est remplià la main. Lors de e remplissage le �uide est fortement isaillé dans leapillaire ; ainsi, le �uide qui est introduit dans la pue a déjà été solliité.Pour évaluer l'e�et de e préisaillement dans un rhéomètre �ne-plan nousavons isaillé nos émulsions à 1500 s−1 pendant une minute puis nous avonsmesuré à nouveau la ourbe d'éoulement. Les nouvelles valeurs (◦) sont enaord ave les résultats obtenus par nos dispositifs.
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.Fig. 8.11 � Visosité en fontion du isaillement pour l'émulsion de TTABà 22◦C. Les • sont les valeurs obtenues sous un rhéomètre �ne-plan et les+ sont elles obtenues par notre méthode ave les barres d'erreurs assoiées.Les résulats ne sont pas en aord. Ils le deviennent lorsque l'émulsion estisaillée une première fois avant la mesure de sa ourbe d'éoulement ◦. Leanal utilisé est en verre-PDMS et mesure 100×100 µm. Le �uide de référeneest une huile de silione à 20 mPa·s.
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.Fig. 8.12 � Visosité en fontion du isaillement pour la mayonnaise à 22◦C.Les • sont les valeurs obtenues sous un rhéomètre �ne-plan et les + sont ellesobtenues par notre méthode ave les barres d'erreurs assoiées. Les résultatsne sont pas en aord. Ils le deviennent lorsque la mayonnaise est isailléeune première fois avant de mesurer sa ourbe d'éoulement ◦. Le anal utiliséest en verre PDMS et mesure 100×200 µm. Le �uide de référene est unehuile de silione à 0,5 Pa·s.Les quantités de �uides injetées pour mesurer une ourbe d'éoulement
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sont inférieures à 250 µL pour les deux émulsions étudiées. Dans le as de lamayonnaise nous mesurons des visosités allant jusqu'à 70 Pa·s. Le isaille-ment dans le apillaire d'injetion semble don bien être à l'origine de l'éartobservé. Une solution permettant de limiter es problèmes de préisaillementpourrait onsister à ajouter des réservoirs de liquide à l'entrée du anal. Ledéplaement du �uide serait alors assuré en onnetant e réservoir à untube d'injetion ontenant un �uide neutre poussant le �uide du réservoir auanal d'injetion. Cette approhe semble d'autant plus que réaliste qu'uneréalisation similaire a déjà était utilisée par B. Zheng et ses ollaborateurs[160℄.8.5.4 Solution de mielles géantesLa �gure 8.13 présente les résultats obtenus ave la solution de miellesgéantes. A bas taux de isaillement, les résultats obtenus ave dans un a-nal verre-PDMS (♦) ne sont pas en aord ave les valeurs du rhéomètre�ne-plan (•). Le fait que et éart ne soit pas observé sur toute la gammede isaillement suggère que le phénomène à l'origine de ette déviation estdi�érent de elui observé ave les émulsions.
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.Fig. 8.13 � Visosité en fontion du isaillement pour des mielles géantes deCpCl-NaSal à 22◦C. Les • sont les valeurs obtenues sous un rhéomètre �ne-plan et les ♦ sont elles obtenues par notre méthode dans un anal en verrePDMS mesurant 200 µm × 100 µm. Les résultats ne sont pas en aord. Dese�ets de glissement de la solution de mielle sur la surfae de PDMS sont àl'origine de es déviations (voir �gure 8.14). En répétant l'expériene dansun anal en verre de 300 µm × 200 µm dans lequel le glissement n'est passigni�atif, les résultats (+) obtenus sont en bien meilleur aord.Le fait que l'erreur soit partiulièrement importante à bas isaillement,
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et don à basse vitesse, pourrait être la signature d'un problème de glisse-ment sur les parois du anal [161, 162℄. Pour on�rmer ette hypothèse uneexpériene de PIV a été menée a�n de déterminer grossièrement le pro�lde vitesse dans la solution de mielles géantes. Des traeurs �uoresents ontainsi été rajoutés dans la solution et la vitesse a été mesurée en suivant leurdéplaement à di�érentes hauteurs dans le anal. Le pro�l de vitesse entre lasurfae de verre et elle de PDMS présenté sur la �gure 8.14 montre laire-ment que les mielles glissent largement sur le PDMS alors que e glissementest limité sur la surfae de verre. Suite à ette onstatation, nous avons utiliséun dispositif dont les quatre surfaes sont en verre pour mesurer la ourbed'éoulement des mielles géantes. Les résultats obtenus (+ sur la �gure 8.13)dans e dispositif sont en bien meilleur aord que eux obtenus dans un a-nal verre-PDMS (♦ sur la �gure 8.13). La quantité de �uide requise pourla mesure de ette ourbe d'éoulement est d'environ 250 µL. Le pro�l devitesse déterminé par PIV permet de on�rmer que l'utilisation d'une elluleen verre réduit onsidérablement le glissement [161, 162, 163℄. Ce pro�l estprésenté sur la �gure 8.14.
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Fig. 8.14 � Pro�ls de vitesse dans une tranhe vertiale d'un o-éoulement deCpCl-NaSal et d'huile de silione. Le pro�l obtenu dans un anal en verre etPDMS (a) est dissymétrique du fait d'un glissement important sur la surfaede PDMS. L'utilisation d'un anal en verre permet de limiter le glissementde la solution de CpCl-NaSal.
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8.5.5 ConlusionsLes résultats obtenus pour de nombreux �uides mettent en évidene la va-lidité de notre approhe pour mesurer la ourbe d'éoulement de �uide sur undispositif miro�uidique. L'extension des travaux de P. Galambos et F. Fors-ter aux �uides immisibles ainsi que la dé�nition d'un protoole de alul duisaillement nous permettent d'aéder à une gamme de isaillement s'étalantde 0,2 s−1 à 2000 s−1. Les visosités mesurées vont quant à elles de 10−3 Pa·sà 70 Pa·s. Nous sommes apables d'identi�er le omportement rhéologiquedes solutions en bon aord ave les mesures e�etuées sous un rhéomètre�ne-plan en utilisant moins de 300 µL de �uide. Nos résultats ont égalementpermis de soulever les problèmes de préisaillement dans les tubes d'injetionet de souligner l'importane des phénomènes de glissement sur la préisiondes mesures. Les problèmes de préisaillement pourraient être résolus en in-orporant des réservoirs d'injetion à l'entrée de nos anaux. Le déplaementdu �uide serait alors assuré par un �uide neutre onneté au réservoir. Leglissement sur les surfaes peut grandement limiter la préision des mesuresquand il est signi�atif. Les mesures sont partiulièrement a�etées à bassesvitesses, lorsque la vitesse de glissement n'est pas négligeable par rapport àla vitesse de l'éoulement. Il est possible de limiter e glissement en han-geant la surfae du anal pour une surfae ayant une meilleure a�nité ave le�uide omplexe utilisé. Nous avons utilisé ette solution dans le as de notresystème de mielles géantes et nous avons vu que ela permettait d'obtenirdes données en meilleur aord.Les résultats obtenus semblent on�rmer que l'éoulement était station-naire et omplètement développé ave les �uides que nous avons utilisés. Ceisemble raisonnable étant donné que nos �uides ne présentent quasiment au-une thixotropie. Cependant une telle hypothèse ne devrait plus être vraiepour des �uides ayant des temps d'équilibre plus importants que le temps deséjour dans le anal. Il serait intéressant d'étudier alors l'évolution de l'inter-fae ave la position dans le anal, e qui est équivalent à un temps moyen desolliitation, et e a�n de voir s'il est possible d'extraire des informations surle temps de relaxation de es solutions. De plus, par nature, notre méthodenous permet de visualiser l'éoulement et il semble don envisageable de ou-pler notre mesure ave une analyse de la struture du �uide sous éoulementtelle que la biréfringene ou la di�usion de la lumière.En utilisant un mélangeur en amont de notre anal de mesure puis enmesurant les propriétés rhéologiques de es di�érentes préparations, il devientenvisageable d'e�etuer des formulations et des tests en ontinu ave de trèsfaibles quantités de �uide. Dans la partie suivante, nous allons présenter lestravaux que nous avons aomplis dans ette optique.
180



8.6 Automatisation du systèmeL'objet de ette partie est de développer un système automatisé de me-sure de visosité, basé sur la détetion optique de la position de l'interfae.La �nalité est de formuler puis de déterminer en ontinu les propriétés rhéo-logiques d'un �uide d'une manière la plus automatisée possible. Nous avonsinlu notre méthode dans un système de mesure automatisé qui requiertd'exéuter puis de piloter les tâhes suivantes :� Modi�er les débits.� Prendre une image de l'éoulement.� Analyser l'image a�n d'en déteter les lignes aratéristiques.� Caluler la visosité et le taux de isaillement moyen.Il onvient don d'automatiser es di�érentes ations et de les enhaîner dansun ordre ohérent à l'aide d'un programme de pilotage. Ce travail a été réalisépar Thomas Moulin au ours d'un stage au sein du laboratoire. Le pilotagedes pousse-seringues est e�etué ave le logiiel Matlab par l'utilisation de laliaison série RS-232. Le ode développé permet de ontr�ler jusqu'à 99 pousse-seringues. L'aquisition des images à une fréquene donnée est réalisée avele logiiel LabView. Le dialogue ave Matlab se fait via le système d'exploi-tation. Matlab attendra simplement l'apparition d'une nouvelle image dansun répertoire prédéterminé avant de modi�er les débits et de traiter etteimage. La fréquene d'aquisition d'image détermine le délai d'attente entredeux points onséutifs. Les résultats sont atuellement soumis à publiationdans l'artile présenté i après.
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Towards a continuous microfluidic rheometer
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In a previous paper we presented a way to measure the rheological properties of complex fluids on
a microfluidic chip [1]. The principle of our method is to use the parallel flow between two immiscible
fluids as a pressure sensor. In fact, in a such flow both fluids flow side by side and the size occupied
by each fluid stream depends only on both flow rates and on both viscosities. We use this property
to measure the viscosity of one fluid knowing the viscosity of the other fluid, both flow rates and
the relative size of both streams in a cross section. We shown that using a less viscous fluid as a
reference fluid allows to define a mean shear rate with a low standart deviation in the other fluid. This
method allow us to measure the flow curve of a fluid with less than 250 µL of fluid. In this paper we
implement this principe in a fully automated set up which control the flow rate, analyze the picture
and calculate the mean shear rate and viscosity of the studied fluid. We present results obtained
for Newtonian fluids and complex fluids using this set up and we compared our data with cone and
plate rheometer measurements. By adding a mixing unit in the fluidic network we showed how this
set up can be used to caracterize in a continuous way the evolution of the rheological properties
in fonction of the formulation composition. We illustrate this by measuring the rheological curve
of four formulations of polyethylene oxide solution with only 1.3 mL of concentrated polyethylene
oxide solution. This method could be very useful in screening processes where the viscosity range
and the behavior of the fluid to an applied stress must be evaluated.

Keywords: Microfluidic, Rheology, Complex Fluids

INTRODUCTION

Combinatorial chemistry has opened new paths for
synthesizing large libraries of novel materials and for-
mulations. High throughput characterization techniques
become essential in order to benefit from these new syn-
thesis methods. In fact, a systematic investigation of the
relevant properties is required to select the convenient
formulation or material. In this paper, we present a set
up which allows to perform continuous rheological mea-
surements on a microfluidic chip. Rheology is the study
of the deformation and flow of a material in response to
an applied stress. For simple liquids the shear stress is
linearly related to the shear rate via the viscosity coef-
ficient. This is not always the case. In complex fluids,
the existence of a mesoscopic length scale ranging be-
tween the molecular size and the whole sample [2] may
induce coupling between the structure of the fluid and
the flow leading to a non-Newtonian behavior. Charac-
terizing the response of a sample under flow therefore
requires the establishment of a rheological curve giving
the evolution of the viscosity as a function of the applied
shear rate. Rheological characteristics of fluids are es-
sential properties in many fields. For example in paint

∗Corresponding author: pierre.guillot-exterieur@eu.rhodia.com

industries, the viscosity of the paint must be low enough
under high shear rates in order to coat the surface well,
but must be high enough under low shear conditions to
stay on the brush. High viscosity in formulations is of-
ten used to stabilize an emulsion or a suspension in the
food and personal care industries. Adjusting viscosity of
a formulation to the required range involves a long se-
ries of trials and tests. Microfluidics, which deals with
methods and materials to control and handle liquid flows
on length scales ranging from tens to hundreds of mi-
crometers, offers numerous prospects along these lines to
formulate and characterize products [3]. This is the lab
on a chip concept. In fact, adding a mixing step before
characterization at the submillimetric length scale allows
us to use very small volumes of fluids to screen different
formulations in a continuously way. The easiest type of
rheometer to miniaturize, allowing for a continuous ap-
proach, are capillary rheometers. In such a rheometer,
the principle is to establish the relationship between the
pressure drop and the flow rate of a fluid flowing through
a capillary that has a constant cross-section.

On-line capillary rheometers have been used for over
30 years in polymer and food engineering [4–9]. Devices
with features on the sub-millimeter length scale appeared
in the last 10 years. Using pressure-driven flows, Weng
et al. have developed a viscosimeter with a thermostat
[10]. They measured the pressure drop and the flow rate
of a liquid passing through a microtube of 20 microns of
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diameter. Using 60 microliters of sample, they achieved
accurate viscosity measurements with a precision of less
than 5% at different temperatures. However, in their ap-
proach they only measured low viscosity (less than 10−2

Pa.s) of Newtonian fluids without calculating the shear
rate. Kang and coworkers [11] measured the total pres-
sure drop along a microchannel for an imposed flow rate
using a pressure sensor. They measured the rheologi-
cal properties of polymer solutions at high shear rates.
The main drawback of their technique is that their sys-
tem relies on the use of an external pressure transducer,
which measures the sum of the true microchannel pres-
sure drop and those due to entrance and exit effects. To
take these effects into account, both complex calibrations
and corrections, which required to perform experiments
in channels of various lengths and cross-sections, have to
be applied. Moreover, the use of an external transducer
may result in a delay time quite long for the response of
the rheometer when the flow rate is low [12].

To avoid theses corrections and delay times, Galam-
bos and coworkers [13] have proposed to use the features
of specific microfluidics flows. After a T junction, two
miscible fluids flowing side by side in the outlet channel
are mixed by interdiffusion. Right after the T junction,
the interface between the two fluids is still sharp since,
in their experimental conditions, diffusion is slower than
convection. In the channel, the position of the interface
is fixed by the ratio of the flow rates of the two fluids and
by the ratio of their viscosities. These authors show that
by measuring the position of this interface using fluores-
cence microscopy, they manage to compute the viscosity
of one sample by knowing the flow rates and the viscosity
of the other fluid. This elegant method, which does not
require the implementation of a sensor on or outside the
microdevice, allows to measure the pressure drop of the
flow.

Using two immiscible fluids, we used this approach to
measure the pressure drop of the flow and extend it to
complex fluid. The mean shear rate and the viscosity
of the studied fluid are then defined applying classical
rheological procedures. The flow curve of the sample is
calculated by performing measurements at different flow
rates [1]. This method seems well suited to character-
ize the flow properties of a sample with a few quantity
of sample. This could be very helpful in the screening
processes where various formulations are prepared and
need to be evaluated. In this paper we implement our
method in a set up engineered to perform continuously
measurement in an automated fashion. In the first part
we recall the principle of the method use to determine
the fluid flow curve. We then present the routine devel-
oped to analyze the image and explain the main struc-
ture of our program. We finally show the results that
we obtained with measurements on a single sample and
continous measurements of various samples prepared on-
chip.

PRINCIPLE OF THE MICRORHEOMETER

Following the works of Galambos [13] and Groisman
[14, 15], we measure the pressure drop in a microchannel
using microscopy. In this section we describe our method
to measure pressure drop in a parallel flow. More de-
tail can be found elsewhere [1]. Our microdevices are T
channel (see Fig. 1) made in glass polydimethylsiloxane
(PDMS) by using soft lithography technology [16]. When
two immiscible fluids are injected, various flows such as
droplets, pearl neacklaces, disordered patterns or paral-
lel flows can be obtained after the junction [3, 17–19].
However, in a wide range of flow rates, the two immis-
cible fluids flow side by side, forming a laminar parallel
flow. The range of flow rates can be greatly increased
by using a rectangular channel instead of a square one
[19]. Therefore, all of our experiments are performed in
200 µm × 100 µm microchannels. In the following we
recall the mean properties of the parallel flow.

inlet
holes

outlet
hole

PDMS

glass

FIG. 1: Sketch and picture of our microfluidic devices.

Properties of the parallel flow

The shape of the parallel flow in a glass PDMS channel
is ruled by wetting and injection conditions. The mean
feature of this shape can be studied using confocal fluo-
rescence microscopy [20, 21]. To do so, a small amount
of rhodamine 6G is added in the aqueous phase which
is a mixture of water and glycerine adjusted to match
the refractive index with the one of the hexadecane. A
typical cross sectional image is presented in the Fig. 2.
The walls of the 200 µm × 100 µm microchannel have
been drawn to the picture. The contact angle on the
PDMS and on the glass are different due to the differ-
ences in affinity between the oil and the two solid plates
(PDMS or glass). The free fluid-fluid interface has a cur-
vature with a constant radius. This shape implies that
the pressure jump across the interface is constant. This
point is important because to obtain an unidirectionnal
flow the pressure in a cross section has to be constant in
both fluid, i .e. the pressure jump at the interface must
be the same all along the interface. The one radius shape
is thus a signature of an unidirectionnal flow. Knowing
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that, it is possible to determine this shape from trans-
mission picture. In fact, by adjusting the contrast of the
picture, mismatched lines appear; this reveals the char-
acteristic lines and fully describes the shape as shown in
Fig. 2. The mismatched lines correspond to the PDMS
walls (W), to the interface position (I) and to the con-
tact lines on the glass slide (Cg) or on the PDMS surface
(Cp). Assuming that the interface is circular, the knowl-
edge of the position of these lines allows us to calculate
the radius of the interface and the position of its cen-
ter. Hereafter, we design the fluid with a convex shape
the inner fluid whereas the other fluid is called the outer
fluid.

transmission picturecross−section

I
C

g

C
p

W WI C
g
C

p
PDMS glass

O

O A

A

FIG. 2: Cross-section and transmission images of a parallel
flow between hexadecane (O) and aqueous phase with rho-
damine (A) in a 200 µm × 100 µm microchannel. The inter-
face between the two fluids is circular. Mismatched lines on
transmission picture correspond to the characteristic lines of
the shape.
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FIG. 3: Notations used.

In a steady state, the flow field for incompressible New-
tonian fluids is obtained by solving the Stokes equation
for both fluids :

ηi∆~vi = ~gradPi (1)

where ~vi, ηi and Pi are the velocity vector, the viscosity
and the pressure inside the fluid i. In our notations, i
equals 1 for the outer fluid and i equals 2 for the inner
one. In a parallel flow the flow is unidirectionnal. With
the notations of the Fig. 3, the velocity vector has only

one composant in the x direction. This implies that the
pressure in each fluid is only a function of x and is con-
stant in a cross section. The pressures in both fluid are
linked by the Laplace law through:

P2(x) − P1(x) =
γ

R(x)
(2)

where γ is the surface tension and R(x) is the radius of
the interface. As R(x) is constant all along the channel
the pressure gradient in both fluids are equal:

∂P1

∂x
=

∂P2

∂x
(3)

This set of equations is closed by defining the bound-
ary conditions, namely: the velocity and the tangential
components of the stress tensor are continuous at the in-
terface and there is no slip at the walls for both fluids
[22, 23]. The viscosity surface term is neglected in the
shear stress tensor [1].

The resolution of the equation 1 for given flow condi-
tions (channel dimension, interface shape, pressure gradi-
ent and viscosities) allows to calculate the flow field. The
flow rate Q1 and Q2 of both fluids are then calculated by
integrating the flow field according to:

Qi =

∫ w

0

∫ h

0

ui(y, z)dydz (4)

where w is the width of the channel and h is the height.
The mean shear rate in each fluid γ̇i and its standart
deviation can be estimated by :

γ̇i =
1

Σi

∫ w

0

∫ h

0

√

(

∂ui

∂y

)2

+

(

∂ui

∂z

)2

dydz (5)

∆γ̇i =
1

Σi

∫ w

0

∫ h

0

√

(

∂ui

∂y

)2

+

(

∂ui

∂z

)2

− γ̇2

i dydz (6)

where Σi is the cross sectional surface filled with the sam-
ple i.

A dimensional analysis of this set of equations points
out that the relative space occupied by each fluids in a
cross section of the channel is directly related to their
viscosity and flow rate ratios. This is well illustrated
by Fig. 4 and Fig. 5. Increasing the aqueous flow rate
by keeping the oil flow rate constant leads to the en-
largement of the aqueous stream width (see Fig. 4). As
shown in Fig. 5, the position of the interface between two
Newtonian fluids (i .e. with constant viscosity ratio) does
not move when the flow rates are changed while the ratio
between them is kept constant.

Therefore, measuring the geometrical features of the
flow, knowing both flow rates and one of the two viscosi-
ties allows us to obtain the other viscosity. The pressure
drop in the channel can then be deduced from the ab-
solute value of the flow rate. However the shape of the
flow does not permit to obtain analytical solutions. Nu-
merical procedure are thus require to perform the calcu-
lation.
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150 µL/hr 200 µL/hr 300 µL/hr 500 µL/hr

100 µL/hr 100 µL/hr 100 µL/hr 100 µL/hr

50 µm

FIG. 4: Optical pictures of the parallel flow taken for various
flow rate ratios in a 200 µm × 100 µm microchannel. The
oil phase is hexadecane. The aqueous phase is a solution of
Sodium dodecyl sulfate (SDS) in water at the critical micellar
concentration (cmc) and is located in the upper part of the
figure. The flow rates of water and hexadecane are specified
on the figures. Note that the interface between the two fluids
moves toward the downer part when the water flow rate is
increased.

300 µL/hr 600 µL/hr 1200 µL/hr 2400 µL/hr

100 µL/hr 200 µL/hr 400 µL/hr 800 µL/hr

50 µm

FIG. 5: Optical pictures of the parallel flow taken for a fixed
ratio between the flow rates in a 200 µm × 100 µm microchan-
nel. The oil phase is hexadecane. The aqueous phase is a
solution of water with SDS at the cmc and is located in the
upper part of the figure. The flow rates of water and hexade-
cane are specified on the figures. The interface between the
two fluids does not move for the different flow rates.

Definition of the viscosity and shear rate for

complex fluids

The detail of the procedure use in the numerical sim-
ulations is described in [1]. We are able to compute the
flow rate of both fluids assuming them to be Newtonian.
However, in our experiments, we impose the two flow
rates, we measure the position and the shape of the in-
terface, and we only know the viscosity of one of the two
fluids. We need to solve the inverse problem to find the
viscosity ratio leading to the measured interface shape for
the imposed flow rate ratio. To do so we calculate the
flow rate ratio Q1/Q2 obtained for an arbitrary viscosity
ratio η1/η2 and compare it to the experimental one. We
converge towards the experimental flow rate ratio by ad-

justing the viscosity ratio using numerical methods. We
use the fact that, for a given position of the interface and
a given flow rate ratio, there exists only one viscosity ra-
tio that solves the Stokes equation (see Fig. 6). The mean
shear rate γ̇ sustained by the fluid is then calculated by
differentiating the velocity field using equation 5.
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FIG. 6: Flow rate ratio Q1/Q2 as a function of the viscosity
ratio η1/η2 for a given position of the interface. The channel
dimensions are 200 µm × 100 µm. The knowledge of the flow
rate ratio allows to determine the viscosity ratio.

10
−3

10
−2

10
−1

10
0

10
1

10
2

10
3

0

0.1

0.2

0.3

(η
1
/η

2
).(Q

1
/Q

2
)

∆(
γ 2)/

(γ
2).

.

shape

1 2

FIG. 7: Standard deviation of the mean shear rate of
fluid 2 divided by the mean shear rate as a function
of (Q1/Q2)(η1/η2). Microchannel dimension is 200 µm
× 100 µm. This deviation is calculated for different viscosity
ratios η1/η2. (×) corresponds to a ratio of 0.1, (◦) to a ratio
of 1 and (�) to a ratio of 10.

These definitions are only true for Newtonian fluids.
To define the viscosity and the shear rate of a complex
fluid we use classical rheological procedure. We associate
to the non-Newtonian fluid the viscosity and the mean
shear rate that a Newtonian fluid would have under the
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same experimental conditions (same flow rates, same vis-
cosity of the standard fluid). This approximation can be
used when the shear stress in the sample is the most
homogeneous possible. The Fig. 7 represents the homo-
geneity of the fluid 2 shear rate for three viscosity ratios.
It appears that the shear rate of the fluid 2 is defined
with less than 15% of error when the fluid 1 is ten times
less viscous and for a flow rate ratio Q1/Q2 between 10
and 100. In this case the flow profile of the unknown
fluid looks like a shear flow as depicted in Fig. 8. In our
experience we will thus use a reference fluid less viscous.
To calculate the error bars we take into account the stan-
dard deviation of the shear rate value and we calculate
the error made on the viscosity ratio assuming an error of
± 5 µm on the detection of the position lines (see details
in [1]).

shape of the interface
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FIG. 8: Flow profile in a 200 µm × 100 µm channel as a
function of the viscosity ratio η1/η2. The mean shear rate γ̇
is well defined when the reference fluid used to form a parallel
flow is less viscous.

AUTOMATION AND ANALYSIS

The purpose of this paper is to implement our method
and our analysis in an automated set up. Therefore, each
operation accomplished by an operator during an exper-
iment must be automated. When an experiment is per-
formed we need to execute the following tasks : changing
the flow rates, analyzing the picture, extracting the cor-
rect lines and calculating the viscosity and the shear rate.
The syringe pumps control is straight forward and can be
easily done via the RS232 by using the code given by the
supplier [24] and the Matlab software. The numerical
calculation of the viscosity and shear rate are also done
with Matlab and has already been developped. For each
flow rate it is necessary to take a picture of the flow and
analyze it. To take the picture at a given frame rate we
use a CCD camera connected to an acquisition card and
controlled by the LabView software. The main difficulty

remains in finding a way to robustly analyze the picture
in order to extract the characteristic lines introduced in
the Fig. 2. In the following we described the way that
we use to perform this analysis.

The first issue is that, to identify all the lines on a
picture, it is necessary to finely adjust the focus and the
contrast of the microscope. When manual experiments
are performed these settings are often readjusted to ob-
tain pictures which contain all the lines (Cp, Cg and I).
Without operator, it is not possible to change the setting
during the experiment. Since sometimes all the lines do
not appear on the same picture, it is necessary to define
a rule which can be applied on every pictures. The most
difficult lines to distinguish are Cp or Cg because they
are quite close and less contrasted than the other lines.
However, due to the fact that they are close it is tempt-
ing to do the approximation that they are confounded.
Doing this we limit our detection to four characteristic
lines. It is important to quantify the error made doing
this approximation on the shape determination. To esti-
mate the maximum error we calculate the viscosity ratio
(η1/η2)Cp

when the detected line is Cp and (η1/η2)Cg

when Cg is detected. The difference between the viscos-
ity ratio found with the approximate shape and the one
found with the true shape allows to estimate the mean
error made with this approximation through :

∆R(η1/η2) =
η1/η2 − (η1/η2)Cp

2η1/η2

+
η1/η2 − (η1/η2)Cg

2η1/η2

(7)
This leads to a small error in determining the viscosity

ratio as shown in Fig. 9 where ∆R(η1/η2) is plotted as a
function of Q1/Q2. The shape considered is put in insert.
This a 200 µm radius circle centered at y=-100 µm and
at z=30 µm with the notation of Fig. 3 and taking an
origin in the right bottom corner. This flow geometry is
realistic and corresponds to a case with high assymetry
of the wetting angle on the PDMS and on the glass.
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FIG. 9: Error on the viscosity ratio due to the approximation
of the shape. ∆R(η1/η2) is the relative error between the
viscosity ratio find with the real shape and the one with the
approximate shape.

The identification of the lines on the images are
processed using a Matlab routine. The lines are detected
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using Hough Transform (HT), a method first proposed by
P. Hough in 1962 [25, 26]. The HT can only be applied
on white and black pictures. Thus, the use of the HT re-
quires that we transform our initial picture into a black
and white picture where the lines clearly appears. Us-
ing an edge detection step allows us to identify and keep
the strong intensity gradient regions which naturally in-
clude the lines. The picture obtained after this step is
not yet black and white and it is necessary to threshold
it before applying the HT. By trying various filters, it
appears that the critical step of this method is the edge
detection. It is very important to obtain a low noise pic-
ture keeping mainly the lines. The Sobel filter gives the
best and more robust edge detection results, but only de-
tects the gradient in the vertical and horizontal direction.
This constrains us to rotate the initial picture in order to
obtain horizontal or vertical walls. We arbitrally chose
the horizontal orientation. The analysis of the picture
can be thus decompose in two stages, a rotation step and
then a detection step.

To rotate the picture in order to orient the walls along
the horizontal direction we follow the procedure shown
in Fig. 10. The initial image (see Fig. 10-a)) is filtered
using the Canny filter and is transformed into a black
and white image (see Fig. 10-b)) to apply a first HT.
Canny filter has the advantage that it does not prefer
any direction in space and is a good compromise between
edge detection and noise. The HT is then applied to
this picture. In this step we do not search all of the
characteristic lines but we look at the longest lines to find
the orientation of the walls with respect to the horizontal
line. Detected lines are added to the initial picture (see
Fig. 10-c)). The image is rotated by the measured angle
value so that it appears horizontal. To identify fluids
by their position (upper or lower side), we perform a
function checkby asking at the beginning of the routine to
the operator if the upper phase in the figure corresponds
to the inner fluid. With this information, we obtain a
horizontal picture where the inner phase is on the upper
side of the picture (see Fig. 10-d)).

The rotated picture is then used to perform the com-
plete analysis of the lines as depicted in Fig. 11. The
image is filtered with a Sobel filter (see Fig. 11-b)). This
allows a very good precision in the edge detection but
generates a poorly contrasted image. The contrast is en-
hanced by increasing the value of each pixel in the picture
by a power of 3 (see Fig. 11-c)). After the contrast im-
provement, the image is thresholded to obtain a black
and white image (see Fig. 11-d)). The HT is then ap-
plied to this black and white image. We only focus on
the horizontal lines since we know that all of the lines of
interest are horizontal.

The HT gives the mean length of all horizontal lines as
a function of the vertical position. This histogram allows
us to choose different lines (see Fig. 12). In this figure
we can clearly identify groups of lines. Line positions are

(a) (b)

(c) (d)

FIG. 10: Rotation process of the picture. a) Initial picture b)
Black and white picture obtained after tresholding the Canny
filtered image c) The longest detected line through the Hough
transform are added to the picture d) Rotated picture.

(a) (b)

(c) (d)

FIG. 11: Detection of the lines. a) rotated picture b) Sobel
filtered picture c) amplification of the contrast d) black and
white picture in which the Hough transform is applied.

chosen at an average position for each group of lines. In
order to not detect the same line two times, the minimum
distance between each line is fixed. These minimum dis-
tances have been chosen through our own experience. We
do not take into account flows where one of the fluids oc-
cupies most of the channel volume. We also avoid having
a contact lines that are too close to the interface because
we never saw straight interfaces for parallel flows in our
geometry. Thus, C and I must be separated of 5 % of the
channel width (10 µm) and should not be place closer
than 13 % of the channel width (15 µm) from the walls.

The lines detected through this procedure are added to
the rotated picture (see Fig. 13) and the picture is saved
with the detected lines on it. This can be useful to check
for outlier points at the end of an experiment.
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FIG. 12: Line Lengths in fonction of the vertical position.
This histogramm gives the position of the contact line, the
interface and the walls.

initial picture treated picture

FIG. 13: Picture taken from an experiment and picture after
performing the image analysis. Detected lines are added to
the final picture.

METHODS AND SET UP

Set up

Our microfluidic devices are fabricated using soft litho-
graphy [16]. A mold is obtained by patterning photoresist
(Su-8 series, Microchem) on a silicon wafer by standard
photolithography. PDMS (Sylgard 184, Dow Corning)
is cast on the mold and cured at 65oC for one hour.
The channels are sealed to a glass plate after an oxida-
tion step in a UV cleaner (Jelight). The microchannels
thus have three walls made from PDMS and one that
is glass. Channel dimensions are measured with a pro-
filometer (Dektak 6M, Veeco). The microdevices used in
our experiments have two inlet arms which meet at a T
junction with a funnel design. The use of a funnel allows
us to reduce the droplet formation domain.

The inlet channels are connected via tubing to syringes
loaded with the fluids. Syringe pumps (PHD 2000, Har-

syringe pump
mixing unit

2nd mixer

stirring bar computer

camera

tubing
chip

microscope

FIG. 14: set up used for our experiments. This set up allows
continuous measurements in the chip. Syringe pumps are con-
trolled by the computer. Two syringe pumps inject the two
fluids which are mixed before the microfluidic chip. A third
pump injectes the reference fluid to form a parallel flow in the
channel. Observations are done with an optical microscope.
Pictures are recorded with a CCD camera at a given frame
rate.

vard apparatus) allow us to control the flow rates of the
liquids between 1 µL/hr to 60 mL/hr (see Fig. 14). The
syringe pumps are controlled with a Matlab routine via
the RS232 interface [24]. Images are taken with a CCD
camera (FK-7512-IQ Cohu, Pieper GmbH) that is con-
nected to an acquisition card (PCI 1407, National In-
struments). A home made image acquisition program
allows us to take pictures at a given frame rate. When
three fluids ares used, a mixing device (SIMM-V2, IMM)
is added before the chip to increase the efficiency of the
mixing [27]. This device divides the two fluid streams
into multiple streams and recombines them in order to
increase the contact surface between the two fluids. As
mixing in a microchannel is only a diffusive process, the
mixing time is greatly reduced by increasing the interface
between the two fluids. This device is placed as close as
possible to the microfluidic chip in order to reduce dead
volume. Between samples, we flush the previous sample
by increasing the flow rates during two equilibrium times.
This ensures that the fluid passes through the dead vol-
ume. We added a mixing chamber between the IMM
mixer and the microfluidic chip similar to the one pro-
posed by Wu and coworkers [28]. This chamber consists
in a 1.5 mm high cylinder with a radius of 4 mm in which
a stirring bar is included before sealing. Input and out-
let channels are lower than the height of the stirring bar.
The device is made from PDMS and glass. Note that the
dead volume is increased in comparaison with the pre-
vious mixing network. More liquid is therefore able to
flush the system between two different compositions.

To compare our measurements with classical ones, we
performed rheological measurements on our solutions in
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a cone and plate rheometer (AR-G2, TA instruments)
with a 4 cm diameter and 2◦ angle cone cell.

Procedure

To carry out an experiment, we first fill our fluidic
network to obtain a steady flow on the microfluidic chip.
The image acquisition software records picture at a given
frame rate in an acquisition folder. The Matlab routine
controls syringe pumps and analyzes the picture. At the
beginning of the experiment a checkby function ask where
is the reference fluid and the value of its viscosity. A file
with all the flow rate is then loaded by the program and
the experiment starts. As soon as a picture is recorded
the flow rate are changed, the program analyze the pic-
ture and calculate the viscosity and the shear rate. It
does it until it reaches the end of the flow rate file. At the
end of the experiment we obtained a file which contains
the viscosity, the shear rate and the other experimental
parameters.

Materials

In this work various simple and complex fluids have
been used. The Newtonian fluids are silicone oils of differ-
ent viscosities, glycerine and dilute solutions of Sodium
Dodecyl Sulfate (SDS) above the critical micellar concen-
tration (cmc) in water (cmc = 0.24 wt %). Various non-
Newtonian solutions have been studied; these are dilute
solutions of polymers and surfactants in water. Dilute so-
lutions of polymers are PolyEthyleneOxide (PEO) with a
molecular weight of 4,000,000 (4M) at 2 wt % and 4 wt %
in water. The first surfactant solution is a mixture made
of CetylTrimethylAmmonium Bromide (CTAB) diluted
at 0.05 mol/L in a solution of sodium salicylate (NaSal)
at 0.02 mol/L in water. The second one is as a mixture
made of CetylPyridinium Chloride (CpCl) and NaSal di-
luted at 6 wt % in a solution of NaCl at 0.5 mol/L in
water. This system is known to form wormlike micelles
[29, 30].

RESULTS

In this section we present our results obtained on New-
tonian and non-Newtonian fluids with our automated mi-
crofluidic set up. Error bars on viscosity and on shear
rate are calculated as previously discussed and are plot-
ted with a cross which relative size depends on the cal-
culated error for the two values. Results are compared
with classical measurements.

Simple measurement

Figure 15 presents the viscosity measurements ob-
tained on different silicone oils of 20, 100, 300 and 1000
mPa.s. The measurements are performed at 22◦C. The
viscosities found for the different oils are in quite good
agreement with the values given by the supplier.
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FIG. 15: Viscosity as a function of shear rate for four different
silicone oils. Viscosity is constant with the shear rate. ▽, ◦,
� and ⋄ are results obtained with our microrheometer for the
20 mPa.s, 100 mPa.s, 300 mPa.s and 1000 mPa.s oils, lines
are the data given by the supplier.

Figure 16 presents the rheological curve obtained on
PEO at 2 wt % in water. Results obtained with our
set up are in good agreement with results obtained on a
classical rheometer. During this experiment we used less
than 350 µL of PEO solution in the microfluidic chip.
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FIG. 16: Viscosity as a function of shear rate for a solution
of PEO at 2 wt % in water. + are results obtained with our
microrheometer and lines are the one obtained with a cone
and plate rheometer.
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Figure 17 presents the flow curve obtained for the
CTAB solution. The measurements are performed at
22◦C. The values found with the microrheometer (see +)
are in good agreement with the measurements performed
on a classical cone plate rheometer (see line). There is a
little deviation at high shear rates, where the CTAB so-
lution exhibits a shear thickening behavior. This thicken-
ing does not appear in our data. This may be due to the
fact that the flow in our microchannel flow is not a pure
shear flow as in a rheometer. During this experiment less
than 300 µL of fluids were injected into the system.
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FIG. 17: Viscosity in function of shear rate for the CTAB
solution. + are results obtained with our microrheometer
and lines are the one obtained with a cone plate rheometer.

This data points out that we are able to identify the
rheological nature of the fluid as well as its viscosity range
at different shear rates with less than 350 µL of sample
in an automated fashion.

Continuous formulation measurements

To benefit from the microfluidic approach and the low
quantity of sample required to measure a flow curve, the
formulations are prepared directly within the fluidic net-
work. Figure 18 shows the results obtained for four mix-
tures of hexadecane and silicone oil at 100 mPa.s. The
four mixtures are Newtonian and the viscosity clearly in-
creases when the fraction of silicone oil increases. The
viscosities of the same mixtures, prepared in vials, are
measured on a cone and plate rheometer (see line on
Fig. 18). Results are in quite good agreement. During
this experiment the volumes used are 1 mL of silicone oil
and 1.2 mL of hexadecane.

Figure 19 presents the measurements performed for
four formulations prepared in our set up by mixing a so-
lution of PEO at 4 wt % with water prior injection into
our microrheometer. The lines on Fig. 19 were rheologi-
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FIG. 18: Viscosity in function of shear rate for four mixtures
of hexadecane and silicone oil at 100 mPa.s. ▽ is a mixture ob-
tained with a flow rate ratio between hexadecane and silicone
oil (Qhd/Qsi) of 10, ◦ with Qhd/Qsi=4, � with Qhd/Qsi=1
and ⋄ with Qhd/Qsi=0.1. Line are results obtained with a
cone plate rheometer.

cal measurements made on the same solutions prepared
in a vial. The four flow curves obtained with the mi-
crorheometer were done with 1.3 mL of PEO at 4 wt %.
They are in good agreement with the measurements of
the cone and plate rheometer.
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FIG. 19: Viscosity as a function of shear rate for four for-
mulations of PEO at 4 wt % and water. Lines are results
obtained with a cone plate rheometer, symbols are results of
the microrheometer. ⋄ correspond to a solution S1 at wt %
of PEO, ◦ to a solution S2 at 2 wt % of PEO , ▽ to a solution
S3 at 3 wt % of PEO and � to a solution S4 at 4 wt % of
PEO. During this experiment 1,3 mL of PEO at 4 wt % is
injected.
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Wormike micelle solutions are not so easy to prepare in
fluidic networks. The only use of the IMM mixer is not
enough efficient to prepare homogenous wormlike micelle
solution. This makes it difficult to take proper measure-
ments while using the IMM mixer. To enhance mixing,
we add a mixing chamber between the IMM mixer and
the microfluidic chip as discussed previously. Results
obtained after these two mixing steps are presented in
Fig. 20. The lines are results obtained with a cone and
plate rheometer and the symbols are our results. The re-
sults we obtained are in quite good agreement with cone
and plate measurements and allows to see the increase of
the viscosity with the increase of the surfactant concen-
tration.

The three flow curves obtained with the microrheome-
ter were done with 1.1 mL of CpCl-NaSal at 6 wt %
in brine water. We used a larger amount of liquid when
pre-formulating the mixture than when we took measure-
ments with a single mixer. This is due to an increase of
the dead volume between mixing and measurement. Note
that the cone and plate rheometer data are not plotted
after 200 s−1; this is because a large amount of solution
is ejected from the rheometer cell.
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FIG. 20: Viscosity as a function of shear rate for three for-
mulations of CpCl-NaSal at 6 wt % in brine water and water
with 0.5 mol/L of NaCl. Lines are results obtained with a cone
plate rheometer, symbols are results of the microrheometer.
⋄ correspond to a solution S1 at 2 wt % of CpCl-NaSal, ◦ to
a solution S2 at 4 wt % of CpCl-NaSal and ▽ to a solution
S3 at 6 wt % of CpCl-NaSal. During this experiment 1,1 mL
of CpCl-NaSal at 6 wt % in brine water is injected.

Conclusions

In this work we described a method to perform auto-
mated rheological measurements on a microfluidic chip.
We have shown how to measure the rheological proper-
ties of one complex fluid optically, without the use of
a transducer. By coupling this microrheometer with a
mixer we obtain a chip that screen various formulations;
this is a first step toward obtaining a complete phase di-
agrams. Mixing is key step for the screening of various
formulation. This can limit our set up when a prepara-
tion require very long time of equilibrium before being
homogenous. But, in this case, no continuous measure-
ment techniques are able to solve this problem. How-
ever, our microrheometer gives results that agree quite
well with classical macroscopic measurements and could
be useful in screening process where the goal is to eval-
uate liquids for their range of viscosity at different shear
rates.

The authors gratefully acknowledge support from the
Aquitaine Région. They wish to thank A. Ajdari and
A. S. Utada for valuable discussions and D. Van Ef-
fenterre for his help during confocal microscopy exper-
iments.
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Chapitre 9Mesures loalesDans ette partie nous utilisons le même prinipe que préédemment maisdans des apillaires ronds ou de formes très aplaties, dont le degré de symétrieest supérieur. Cei permet notamment de aluler des valeurs loales de laontrainte et du isaillement en ne faisant auune hypothèse sur le modèlerhéologique du �uide. Nos méthodes s'inspirent de elles utilisées dans lesrhéomètres apillaires.9.1 Mesures en géométrie ylindrique entrée9.1.1 Prinipe de la mesure
r

I R

θ

z

fluide interne

fluide externe

Fig. 9.1 � Shéma d'un jet entré dans une géométrie ylindrique ave lesnotations utilisées dans le texte.La géométrie de l'éoulement onsidéré est shématisée sur la �gure 9.1.Un jet entré dans le apillaire s'éoule dans un autre �uide newtonien.L'éoulement est unidiretionnel et le hamp de vitesse s'érit don :
v = u(r)ez (9.1)
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Lorsque l'éoulement a atteint son état stationnaire le rayon du jet internene varie pas et les deux gradients de pression sont égaux :
∂zPi = ∂zPe = ∂zP (9.2)où ∂zPi est le gradient de pression dans le �uide interne et ∂zPe est elui dansle �uide externe. Les �uides étant inompressibles, le tenseur des ontraintestangentielles respete la relation suivante :

1

r
∂r(rσr) = ∂zP (9.3)La ontrainte de isaillement dans le apillaire est alulée après intégrationde l'équation 9.3 et élimination de la onstante en utilisant le fait que σ0 = 0.Son expression est donnée par :
σr =

∂zP
2

r (9.4)Plus partiulièrement pour r=I ette expression permet de aluler σI , laontrainte au niveau de l'interfae :
σI =

∂zP
2

I (9.5)Le �uide externe étant newtonien de visosité ηe, il est possible de alulerson hamp de vitesse à partir de l'équation 9.3. La valeur de son débit vautalors :
Qe =

Z R

I
2πrue(r)dr = −

π∂zP
8ηe

(R2
− I2)2 (9.6)où I est la taille du jet interne et R est le rayon du apillaire. La onnaissanede I et de ηe permet don de aluler le gradient de pression au sein del'éoulement ainsi que la ontrainte à l'interfae �uide-�uide. Quel que soitle modèle rhéologique du �uide interne, il est possible de aluler son débiten intégrant son hamp de vitesse sur la taille du jet :

Qi =
Z I

0

2πrui(r)dr (9.7)
= πI2uI −

Z I

0

πr2γ̇i(r)dr = Qnc
i −

Z I

0

πr2γ̇i(r)dr (9.8)Dans ette expression le débit interne est déomposé en deux parties, unenon isaillée, notée Qnc
i , et une autre isaillée Qc

i dont le pro�l de vitesse estsimilaire à elui qu'aurait le �uide dans un apillaire ylindrique en l'absenede glissement aux parois. Une illustration de ette déomposition est proposéesur la �gure 9.2.
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(r) drFig. 9.2 � Shématisation de la déomposition du débit interne Qi en unepartie isaillée Qc

i et une partie non isaillée Qnc
i . Une telle déompositionapparaît naturellement en introduisant une intégration par partie lors dualul du débit interne.Le alul de Qnc

i s'e�etue grâe à la mesure du rayon du jet interne et àla onnaissane de la vitesse à l'interfae uI . Celle-i ne dépend que du débitdu �uide extérieur, de la taille du jet et du rayon du apillaire selon :
uI =

2Qe

π(R2 − I2)
(9.9)L'introdution du hangement de variable r = I

σ
I

σrz dans l'expression de Qc
iaboutit à :

Qc
i = −

πI3

σ3
I

Z σI

0

γ̇i(r)σ
2

rzdσrz (9.10)En dérivant ette dernière expression par rapport à la ontrainte à l'interfae,
σI , on obtient la valeur du isaillement dans le �uide interne au niveau del'interfae �uide-�uide :

γ̇I = −
Qc

i

πI3

�
3 +

d ln(
4Qc

i

πI3 )

d ln(σI)

�
= −

Qc
i

πI3
(3 + βjet) (9.11)Comme dans le as d'un rhéomètre apillaire, βjet est le oe�ient dans lequelle modèle rhéologique du �uide est ahé. Il est alulé en alulant la penteloale de la ourbe de ln(

4Qc

i

πI3 ) en fontion de ln(σI). Cette onstante vaut unpour un �uide newtonien.La ourbe d'éoulement est obtenue en portant les valeurs loales σI(équation 9.5) en fontion de γ̇I (équation 9.11) sur un graphique. Notonsque par rapport à notre préédente approhe dans laquelle nous moyennionsnotre mesure (hapitre 8), nous obtenons ii la ourbe loale à l'interfaeentre les deux �uides sans faire auune supposition sur le modèle rhéologiquedu �uide.
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Par rapport à un rhéomètre apillaire lassique, on peut distinguer deuxprinipaux avantages à ette méthode. Le premier est que la mesure du gra-dient de pression est e�etuée diretement sur l'éoulement éliminant ainsila ontribution des e�ets d'entrées. Le seond est que le liquide à aratéri-ser n'est pas en ontat ave une paroi solide mais ave un �uide limitantainsi tous les problèmes de glissement. Nous allons maintenant disuter de lapréision d'une telle approhe dans nos onditions expérimentales.9.1.2 Préision de la mesureLe alul du isaillement et de la visosité ne fait appel à auune suppo-sition sur le modèle rhéologique du �uide. La seule inertitude expérimentaleprovient de la détetion de l'interfae entre les deux �uides. Cette impréi-sion entraîne une inertitude dans la détermination du débit isaillé, Qc
i , dontla valeur est à la base de tous nos aluls. A�n d'estimer ette erreur nousavons �xé un rapport de visosité et alulé Qc

i pour di�érentes positionsde l'interfae. Nous alulons ensuite les valeurs obtenues pour une interfaesituée à à ±2 % de la largeur du apillaire. L'erreur relative ∆Q est alorsdéterminée par :
∆Q =

Qc
i(I + 0, 02R) − Qc

i(I − 0, 02R)

Qc
i(I)

(9.12)Les résultats obtenus pour di�érents rapport de visosité, λ = ηi

ηe
, sontrapportés sur la �gure 9.3 en fontion de la position relative du jet dans leapillaire dé�nie par x = I

R
.Sur e graphe il apparaît lairement que les plus faibles erreurs sont ob-tenues lorsque le �uide externe est plus visqueux que le �uide interne (◦ et •sur la �gure 9.3). Cei se omprend aisément en regardant les di�érenes dansles pro�ls de vitesse présentés sur la �gure 9.4 lorsque le �uide interne estmoins visqueux (�gure 9.4-a)) et plus visqueux (�gure 9.4-b)) que le �uide deréférene. En regardant la part du pro�l de vitesse du �uide interne qui estisaillée, on se rend failement ompte que ette dernière est largement plusimportante lorsque le �uide interne est moins visqueux. Dans ette situationla valeur de Qc

i n'est guère a�etée par une petite variation de la position del'interfae, omme on peut le onstater sur la �gure 9.3.
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9.1.3 MontageLe montage est similaire à elui que nous avons utilisé pour l'étude dela stabilité des éoulements parallèles. Les dispositifs utilisés sont obtenusà partir d'un assemblage de miropipettes permettant d'obtenir une buseentrée dans un apillaire irulaire. Le apillaire de sortie a un diamètreégal à 200 µm ou 550 µm. Les �uides newtoniens utilisés sont de l'huile desilione à di�érentes visosités et des mélanges d'eau et de glyérol ave duSDS. Les solutions de �uides non newtoniens sont des solutions semi-diluéesde polymères, du PEO 4M à 1 %m et 2 %m et une solution de PAMAA à5M diluée à 1 %m dans de l'eau (voir détails dans 3.2.1). Une solution demielles géantes obtenue à partir de CpCl-NaSal a également été mesurée.9.1.4 RésultatsLes �uides newtoniensDans la �gure 9.5 nous avons traé la ontrainte en fontion du isaille-ment. Les ♦ sont les résultats obtenus dans un apillaire de 550 µm de dia-mètre. La pente de la ourbe permet d'extraire la visosité. Le trait représentele résultat obtenu sous un rhéomètre �ne-plan. La valeur trouvée par notreméthode est en bon aord.
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Fig. 9.5 � Courbe d'éoulement d'un mélange d'eau et de glyérol. Les ♦sont les résultats obtenus dans un apillaire de 550 µm de diamètre et letrait plein et le résultat obtenu dans un rhéomètre �ne-plan.Les solutions de polymèresLa �gure 9.6 montre un exemple de alul du oe�ient βjet à partir denos données expérimentales. Cette valeur, extraite de la pente de la ourbe,
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permet de aluler la valeur du isaillement au niveau de l'interfae à partirde l'équation 9.11 et ainsi de traer les ourbes d'éoulement de nos �uides.
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Fig. 9.6 � Exemple de détermination du fateur βjet pour une solutionaqueuse de POE 2M à 1%m. La pente de la ourbe ln(
4Qc

i

πI3 ) en fontion de
ln(σI) donne la valeur de βjet. Dans le as présenté i-dessus la valeur estonstante. La taille du apillaire est de 550 µm et le �uide externe utilisé estde l'huile de silione à 235 mPa·s.Les ourbes obtenues pour des solutions de PEO dans un apillaire de200 µm de diamètre sont présentées sur la �gure 9.7. Les valeurs obtenuespour deux onentrations le sont à des taux de isaillement très importants.A�n de diminuer e isaillement il faudrait diminuer le débit d'injetion des�uides mais ela n'est pas possible étant donné que nous atteignons les limitesdes pousse-seringues pour des seringues aux volumes raisonnables. Une autresolution onsiste à utiliser des apillaires de plus grand diamètre ; une analyserapide permet de s'en onvainre. Pour une vitesse donnée le isaillementvarie ave l'inverse de la distane, quant à la vitesse elle varie ave le arréde l'inverse de la distane pour un débit donné.
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Fig. 9.7 � Visosité en fontion du isaillement pour des solutions de POE2M à 22◦C. Les ♦ sont les résultats ave une solution à 1 %m et les ◦ sonteux d'une solution à 2 %m. Le apillaire utilisé à un diamètre de 200 µm etles isaillements aessibles dans nos gamme de débits sont très importants.En e�etuant des mesures dans des apillaires de dimensions supérieuresles résultats deviennent en bon aord ave les mesures e�etuées sur unrhéomètre lassique. C'est le as pour une solution de POE 2M à 2 %m(�gure 9.8) et pour une solution de PAMAA 5M à 1 %m (�gure 9.9)
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Fig. 9.8 � Visosité en fontion du isaillement pour une solution de POE2M diluée à 2 %m et à 22◦C. Les ♦ sont les résultats obtenus ave notreméthode de mesure et la ligne sont les valeurs issues du rhéomètre �ne-plan.La taille du apillaire est de 550 µm et le �uide externe utilisé est de l'huilede silione à 235 mPa·s.
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Fig. 9.9 � Visosité en fontion du isaillement pour une solution de PAMAA5M diluée à 2 %m et à 22◦C. Les ♦ sont les résultats obtenus ave notreméthode de mesure et la ligne sont les valeurs issues du rhéomètre �ne-plan.La taille du apillaire est de 550 µm et le �uide externe utilisé est de l'huilede silione à 235 mPa·s.Notons ependant que ette augmentation onséquente de la taille duapillaire s'aompagne d'une onsommation importante d'éhantillon poure�etuer une mesure.Les mielles géantesComme on peut le onstater sur la �gure 9.10, les résultats que nousavons obtenus ave une solution de CpCl-NaSal à 6 %m de NaCl à 0,5mol/Lne sont pas en bon aord ave les mesures du rhéomètre �ne-plan et sontdispersés sur toute la �gure. Ces données ont été générées en utilisant un�uide externe à 50 mPa·s e qui est n'est pas assez visqueux pour obtenirdes mesures préises de la partie du débit isaillé. Pour améliorer les mesuresil faudrait onduire la même expériene ave un �uide externe bien plusvisqueux.Une autre solution pourrait onsister à inverser les �uides externe et in-terne. Mais dans e as le �uide étudié serait en ontat ave la paroi duapillaire et tous les problèmes de glissement pourraient réapparaître. Cettepiste serait ependant à explorer en faisant attention à la séletion de la na-ture du apillaire a�n de limiter le glissement omme nous l'avons vu dansle hapitre 8.5.4.
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Fig. 9.10 � Visosité en fontion du isaillement pour une solution de CpCl-NaSal diluée à 6 %m dans une solution de NaCl à 0,5 mol/L et à 22◦C. Les
♦ sont les résultats obtenus ave notre méthode de mesure et la ligne sontles valeurs issues du rhéomètre �ne plan. Les résultats ne sont pas en bonaord, le �uide de référene utilisé, de l'huile de silione à 50 mPa·s, n'étantpas assez visqueux. La taille du apillaire est de 550 µm.9.1.5 DisussionBien que la solution en géométrie ylindrique ne pose auune hypothèseet permet de aluler les valeurs loales à l'interfae tout en évitant les phé-nomènes de glissement, des di�ultés expérimentales évidentes surgissent. Lerégime de prodution de gouttes oupe une part importante du diagramme,obligeant à se plaer dans une gamme de débit de la phase interne relative-ment importante. Cei est d'autant plus gênant que l'utilisation d'un �uidede référene plus visqueux ne permet d'obtenir que des isaillements très im-portants au sein d'une ellule dont le diamètre est de 200 µm. Nous avonsmontré que e problème peut être résolu en utilisant des apillaires de dia-mètre supérieur. La gamme de isaillement aessible est alors omprise entre1 et 1000 s−1. Cette augmentation de taille s'aompagne ependant d'uneimportante onsommation de produit lors de sa aratérisation, de l'ordre dequelques millilitres.Le problème du entrage des pipettes reste un point que nous avons pasenore soulevé lors de la présentation des résultats. Ce entrage se fait grâeà l'emboîtement d'un apillaire dont le rayon externe orrespond au rayon in-terne d'un autre apillaire. Ces dimensions ne sont toutefois pas parfaitementexates et il n'est pas rare d'obtenir des jets non entrés dans l'éoulement.Notre mesure loale est alors fortement a�etée par e déentrage.Dans la suite, nous allons présenter le même type d'approhe dans une
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géométrie retangulaire de fort rapport d'aspet.9.2 Mesures en géométrie retangulaire forte-ment aplatie9.2.1 Prinipe de la mesure
fluide inconnufluide newtonien
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y
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z
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e
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L
nFig. 9.11 � Shéma d'un éoulement parallèle dans une fente ave les nota-tions utilisées dans le texte.L'éoulement onsidéré est elui de deux �uides s'éoulant dans un a-pillaire en forme de fente. Cette on�guration est représentée sur la �gure9.11. La géométrie du anal et de l'éoulement permettent de onsidérer quehaque �uide s'éoule dans une fente dont l'un des murs est onstitué parl'autre �uide. Il est alors possible de négliger la modi�ation du pro�l devitesse près de l'interfae et des murs par rapport à elui situé au milieu desfentes onstituées par haun des �uides. Le prinipe utilisé repose sur lesmêmes bases que elles que nous avons utilisées dans toutes les préédentesméthodes de mesure de ourbe d'éoulement. L'éoulement d'un �uide new-tonien est utilisé pour mesurer la pression au sein de l'éoulement du �uideà aratériser. Dans ette géométrie et ave les notations de la �gure 9.11,le �uide newtonien permet de aluler le gradient de pression à l'aide del'expression suivante :

∂zP = 12
ηnQn

Lne3
(9.13)où ηn est la visosité du �uide newtonien, Qn est son débit, Ln sa largeur ete est l'épaisseur de la fente. On utilise ensuite les relations que nous avonsdéveloppées dans le hapitre 7.1.2 onsaré aux rhéomètres apillaires dansune fente dont la taille est Li×e, Li étant la largeur du �uide inonnu. Cei
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permet de dé�nir la ontrainte et le isaillement à la paroi :
σe/2 =

e

2
∂zP (9.14)

γ̇e/2 = −2
Qi

e2Li

�
2 +

d ln(2 Qi

e2Li

)

d ln(σe/2)

�
= −2

Qi

e2Li
(2 + βfen) (9.15)Ce alul est valable pour des éoulements ne glissant pas aux parois etne présuppose auun modèle rhéologique du �uide. Le fateur βfen permetd'obtenir empiriquement le modèle rhéologique du �uide. Il est alulé entraçant la ourbe de ln(2 Qi

e2Li

) en fontion de ln(σe/2).La visosité est simplement déduite par le rapport entre les valeurs loalesde la ontrainte et du isaillement au niveau de la paroi. Il s'agit don d'unemesure qui devrait, en prinipe, permettre de remonter à la rhéologie loaledu �uide. Rappelons que dans le hapitre préédent ette valeur était moyen-née omme 'est le as sous un rhéomètre rotatif lassique. Notons égalementque nous avons onsidéré une interfae plane, alors que dans des onditionsexpérimentales, elle a de grandes hanes d'être ourbe omme nous l'avonsvu lors de l'étude de la forme de l'éoulement du hapitre 5.3.1. Néanmoins,le prinipe de base de e alul est de négliger e qui se passe près des mursou de l'interfae liquide-liquide et nous assumerons don une interfae droitedans nos expérienes. Cei introduit une inertitude sur la détetion de lalargueur de l'interfae qui reste toutefois inférieure à l'épaisseur de la elluleet qui peut don être englobée dans l'approximation faite sur l'éoulementdans l'équation 9.13.9.2.2 Montages et protooles expérimentauxDispositifs et montages utilisésPlusieurs types de dispositifs ont été utilisés pour appliquer la méthodeque nous venons de présenter. Un examen rapide des formules 9.13 et 9.15montre que la hauteur de la fente intervient dans les aluls ave des expo-sants valant 3 et 2. Il est don primordial d'avoir une hauteur onstante surtoute la ellule. Cette exigene exlue tous les dispositifs souples tels que lesanaux en verre-PDMS et 'est pourquoi nous avons travaillé ave des dispo-sitifs en verre. L'essentiel des mesures a été e�etué sur un anal en T obtenupar un assemblage de plusieurs lames et lamelles de verre. La setion typiqueest de 200 µm × 9 mm. Un dispositif en verre de dimensions inférieures (30
µm × 1 mm) obtenu par gravure himique dans l'aide �uorhydrique a égale-ment été utilisé. La méthode de mesure du positionnement de l'interfae est
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faite grâe à un mirosope optique ave un montage lassique (voir �gure3.2).La mesure se réduisant à la détermination de la largeur de haque éoule-ment, il est possible d'imaginer d'autres méthodes de détetion de la positionde l'interfae. De plus, les ouples de �uides utilisés présentent la propriétéde omporter un �uide onduteur életrique et un �uide isolant. Partantde ette onstatation nous avons développé des méthodes de aratérisationbasées sur es propriétés ondutries. La première solution que nous avonsenvisagée onsiste à mesurer la ondutivité d'un éoulement parallèle entredeux életrodes oplanaires omme illustré sur la �gure 9.12. La ondutivitémaximale est mesurée en remplissant la ellule du liquide onduteur. Lerapport entre ette valeur et elle en situation d'éoulement est alors utilisépour déterminer la quantité de �uide onduteur sous les életrodes. Cein'est vrai que dans le as où la ondutivité évolue linéairement ave le vo-lume de �uide onduteur présent sous l'életrode. Il faut don éviter tousles phénomènes de polarisation aux életrodes. Les mesures ont été e�etuéesave un ondutimètre à 150 kHz. Néanmoins des problèmes peuvent enoresurvenir pour des solutions dont la fore ionique est importante.
fluide conducteurfluide isolant électrode

C

mesure par conductivité mesure par contactFig. 9.12 � Prinipe de mesure par ondutivité (méthode quantitative) etpar ontat életrique (méthode qualitative) de la position de l'interfae d'unéoulement entre un �uide onduteur et un �uide isolant dans un analretangulaire de fort rapport d'aspet.Pour éviter es problèmes nous avons également développé une mesurequalitative. Le prinipe est de mettre un ontat életrique sous la branhed'injetion du �uide onduteur et de disposer un ensemble de pistes éle-triques sur le fond du anal (voir le shéma de droite sur la �gure 9.12). Cespistes sont gravées dans le sens parallèle à l'éoulement et lorsqu'un éou-
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lement parallèle est présent dans le anal, ertaines sont en ontat ave le�uide onduteur alors que les autres ne le sont pas. La détetion de la pré-sene d'un ourant sur es di�érentes pistes permet de déterminer lesquellessont en ontat ave le �uide onduteur. Nous évaluons ainsi la position del'interfae entre les deux �uides ave une préision allant ave l'inverse dunombre d'életrodes disposées au fond du anal. Le �uide onduteur sertalors "d'interrupteur" entre les di�érentes pistes et le ontat plaé sous leplot d'injetion.Systèmes étudiésLes �uides newtoniens utilisés sont de l'huile de silione à di�érentes vis-osités et des mélanges d'eau et de glyérol ave du SDS. Les solutions de�uides non newtoniens sont :� des solutions semi-diluées de polymères, du POE 4M à 1 %m, 2 %m et4 %m et du POE 2M à 2 %m,� des solutions de mielles géantes obtenues à partir de CpCl-NaSal etde CTAB,� des phases lamellaire de Brij 30,� des �uides à seuil, une pâte dentifrie et une émulsion d'huile de silionedans du TTAB.Le leteur pourra trouver plus de détails sur la préparation de es �uidesdans le hapitre 3.2.1.9.2.3 Résultats par mesure optiqueSolutions de polymèresLes �gures 9.13 et 9.14 présentent les résultats obtenus dans un analmesurant 200 µm × 9 mm ave des solutions de POE 4M à 2 %m et à 4 %m.Les ♦ sont les résultats obtenus dans nos ellules de mesures et les traitssont eux obtenus ave un rhéomètre �ne-plan pour les mêmes solutions.Les résultats obtenus ave les deux méthodes de mesure sont en bon aord.
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Fig. 9.13 � Visosité en fontion du isaillement pour une solution de POE4M à 2 %m. Les ♦ sont les valeurs obtenues dans notre dispositif et la lignereprésente les résultats du rhéomètre. Le anal utilisé est une ellule en verredont la setion mesure 200 µm × 9 mm.
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Fig. 9.14 � Visosité en fontion du isaillement pour une solution de POE4M à 4 %m. Les ♦ sont les valeurs obtenues dans notre dispositif et la lignereprésente les résultats du rhéomètre. Le anal utilisé est une ellule en verredont la setion mesure 200 µm × 9 mm.Lorsqu'un anal de taille inférieure est utilisé, les résultats obtenus parnotre méthode reste en aord ave les mesures e�etuées sous un rhéomètre�ne-plan. La �gure 9.15 ompare les valeurs obtenues par notre méthodede mesure sur une solution de POE 4M à 2 %m dans un anal mesurant30 µm × 1 mm à elles d'un rhéomètre �ne-plan. La quantité de �uideutilisée dans ette expériene est de l'ordre de 300 µL. Elle est grandementdiminuée par rapport à elle requise dans une ellule de 200 µm × 9 mm.
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Fig. 9.15 � Visosité en fontion du isaillement pour une solution de POE4M à 2 %m. Les ♦ sont les valeurs obtenues dans notre dispositif et la lignereprésente les résultats du rhéomètre. Le anal utilisé est une ellule en verredont la setion mesure 30 µm × 1 mm.Fluides à seuil
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Fig. 9.16 � Courbe d'éoulement d'une émulsion d'huile de silione dansdu TTAB. Les ♦ sont les valeurs obtenues dans notre dispositif et la lignereprésente les résultats du rhéomètre. Notre méthode permet d'identi�er leseuil d'éoulement du �uide. Le anal utilisé est une ellule en verre dont lasetion mesure 200 µm × 9 mm.Nous avons également mesuré les ourbes d'éoulement d'une émulsion desilione dans du TTAB et d'une pâte dentifrie. Ces �uides présentent la par-tiularité d'avoir un seuil d'éoulement. En deça d'une ertaine ontrainte,ils ne s'éoulent pas mais stokent la déformation de manière élastique au
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sein de leur struture. A�n de pouvoir identi�er e seuil nous avons traé nosrésultats en représentant la ontrainte en fontion du isaillement. L'extra-tion à isaillement nul permet de déterminer la valeur du seuil. Les résultatsobtenus ave l'émulsion (�gure 9.16) et ave la pâte dentifrie (�gure 9.17)sont en bon aord ave eux obtenus sous le rhéomètre �ne-plan. La tailledes anaux utilisés dans es deux expérienes est de 200 µm × 9 mm.
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Fig. 9.17 � Courbe d'éoulement d'une pâte dentifrie. Les ♦ sont les valeursobtenues dans notre dispositif et la ligne représente les résultats du rhéo-mètre. Notre méthode permet d'identi�er le seuil d'éoulement du �uide. Leanal utilisé est une ellule en verre dont la setion mesure 200 µm × 9 mm.Phases lamellairesLes mesures de ourbes d'éoulement e�etuées sur des phases lamellairesde Brij 30 dans de l'eau sont présentées sur la �gure 9.18. Lors de nos ex-périenes nous avons onstaté que les ourbes d'éoulement des solutionsévoluaient en fontion du laps de temps éoulé depuis la préparation deséhantillons. Les � sont les mesures e�etuées juste après la préparation dumélange et les ♦ sont eux obtenus après avoir laissé les solutions un jourau repos. Les résultats obtenus par notre méthode de mesure ne sont pas entrès bon aord à bas taux de isaillement dans le as de la phase lamellairemesurée juste après sa préparation (� ). Notons également que es solutionssont très longues à s'équilibrer sous le rhéomètre et e plus partiulièrementà bas taux de isaillement. Dans notre dispositif le temps de séjour est li-mité par la distane �nie du anal et il est fort probable que nos mesuresne soient pas e�etuées à l'état stationnaire. Il serait d'ailleurs intéressantd'étudier l'évolution de l'interfae en fontion de la distane de la jontiona�n d'obtenir des informations sur la partie transitoire liée à la mise en plae
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de l'éoulement et à la struturation du �uide en y ouplant des analysestelles que la biréfringeane.
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Fig. 9.18 � Visosité en fontion du isaillement pour une phase lamellairede Brij 30 à 30 %m dans l'eau. Les � sont les valeurs obtenues dans notredispositif juste après la préparation de l'éhantillon et les ♦ sont elles obte-nues pour une phase lamellaire âgée de 2 jours. Les lignes représentent lesrésultats du rhéomètre pour des solutions identiques. Le anal utilisé est uneellule en verre dont la setion mesure 200 µm × 9 mm.Solutions de mielles géantesLes symboles des �gures 9.19 et 9.20 représentent les ourbes éoulementsmesurées par notre méthode pour des solutions de mielles géantes de CpCl-NaSal et de CTAB. Les ourbes en trait plein orrespondent aux mesurese�etuées sous un rhéomètre �ne plan pour les mêmes solutions. Ii enorel'aord entre les résultats est satisfaisant.Ces résultats semblent montrer que nos mesures onordent ave les ré-sultats du rhéomètre qui sont moyennés sur l'éoulement. Nous aurions tou-tefois pu nous attendre à être apable de mesurer la rhéologie loale de lasolution de mielles et don à avoir une disontinuité sur la ourbe. En e�et,le système de mielles géantes obtenu à partir de la solution de CpCl a étéextensivement étudié et il est établi que la ourbe d'éoulement présente deuxbranhes séparées par un plateau [96, 97, 164℄. Nous devrions, en prinipe,être apable de mesurer préisement es deux branhes mais nous n'avonspas assez de données dans la zone du plateau pour pouvoir en e�etuer uneanalyse poussée. Il serait très intéressant de s'attarder dans ette zone a�nde véri�er le aratère loal de notre méthode de mesure.
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Fig. 9.19 � Visosité en fontion du isaillement pour une solution de miellesgéantes de CpCl-NaSal à 6 %m. Les ♦ sont les valeurs obtenues dans notredispositif et la ligne représente les résultats du rhéomètre. Le anal utilisé estune ellule en verre dont la setion mesure 200 µm × 9 mm.
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Fig. 9.20 � Visosité en fontion du isaillement pour une solution de miellesgéante de CTAB. Les ♦ sont les valeurs obtenues dans notre dispositif et laligne représente les résultats du rhéomètre. Le anal utilisé est une ellule enverre dont la setion mesure 200 µm × 9 mm.9.2.4 Résultats par mesure életriqueLes résultats présentés i-après sont très préliminaires et néessitent d'êtreomplétés et véri�és. L'objet de ette partie est d'explorer l'utilisation denouvelles tehniques de détetion de la position de l'interfae entre les deuxliquides. Les quelques résultats que nous avons obtenus en �n de thèse per-mettent de tirer des premières onlusions et d'avoir un aperçu quant aux
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avantages respetifs de es nouvelles tehniques de mesure. Nous présente-rons tout d'abord les mesures e�etuées par ondutivité avant de présenterelles obtenue par une méthode de que l'on quali�era de ontat életrique.Mesure par ondutivitéLa ourbe d'éoulement d'une solution de POE 2M à 1 %m obtenue parmesure de la ondutivité d'un éoulement parallèle est présentée sur la �gure9.21. Les résultats obtenus par ette mesure (♦) sont en bon aord aveeux du rhéomètre (trait plein sur la �gure 9.21). Pour les obtenir, nousavons tout d'abord rempli le anal miro�uidique de la solution ondutrie,mesuré la valeur de la ondutivité prise entre les deux életrodes puis nousrépétons la mesure dans une situation d'éoulement parallèle. Le rapportdes ondutivités entre les deux situations est ensuite utilisé pour déduirel'espae relatif oupé par les deux �uides au sein du anal.
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Fig. 9.21 � Visosité en fontion du isaillement pour une solution de POE2M à 1 %m mesurée par ondutivité entre deux életrodes oplanaires. Laondutivité maximale est déterminée en remplissant la ellule du �uideonduteur puis, dans une situation d'éoulement parallèle, la largeur del'éoulement onduteur est déduite à partir de la valeur de la ondutivitérelative. Les ♦ sont les résultats obtenus ave une telle approhe. La lignereprésente les résultats du rhéomètre. Le anal utilisé est une ellule en verredont la setion mesure 200 µm × 9 mm.Cette méthode semble don bien appropriée pour déterminer la ourbed'éoulement de solutions semi-diluées de polymères. On onstate néanmoinssur la �gure 9.22 que e n'est plus du tout le as ave une solution de mi-elles géantes. Les résultats sont la plupart du temps supérieurs à eux du
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rhéomètre lassique. Tout se passe don omme si nous surestimions la plaeprise par la phase de mielles géantes dans l'éoulement. Cei est bien évide-ment dû au fait que la ondutivité de la solution n'évolue pas linéairementave son volume sous l'életrode. Des phénomènes de polarisation peuventnotamment apparaître pour es solutions à forte fore ionique. Ce problèmepourrait être résolu en travaillant sur le matériel d'életrode ainsi que surla fréquene de mesure de ondutivité. Ces orretions, qui demandent une�ort tehnologique important, ne vont pas vraiment dans le sens de nos ob-jetifs qui sont d'élaborer une méthode de mesure assez universelle et simpled'utilisation. Nous avons envisagé de ontourner e problème de polarisationen développant une méthode de mesure non quantitative. C'est l'objet de lamesure par ontat que nous allons voir dans la prohaine setion.
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Fig. 9.22 � Visosité en fontion du isaillement pour une solution de CpCl-NaSal à 6 %m dans une solution à 0,5 mol/L de NaCl. La mesure a étée�etuée par ondutivité entre deux életrodes oplanaires. La ondutivitémaximale est déterminée en remplissant la ellule du �uide onduteur, puisla largeur de l'éoulement onduteur est déduite de la valeur de la ondu-tivité relative. Les ♦ sont les résultats obtenus ave une telle approhe. Ils nesont pas en bon aord ave eux du rhéomètre qui sont représentés par letrait ontinu. Un problème de polarisation est à l'origine de l'éart observé. Leanal utilisé est une ellule en verre dont la setion mesure 200 µm × 9 mm.Mesure pas ontat életriqueLe prinipe de la mesure est assez simple. Des életrodes sont disposées surle fond du anal a�n de sonder la position d'un �uide onduteur s'éoulantdans le anal. L'intérêt prinipal de ette méthode est d'être qualitative etde ne pas néessiter une prise de préautions trop importante avant d'être
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utilisée. En utilisant la mesure par ontat on s'aperçoit que les mesures sur leCpCl-NaSal redeviennent en meilleur aord (voir �gure 9.23). Il semble donque la mesure qualitative permet bien de s'a�ranhir de tous les problèmesde polarisation. On s'aperçoit également qu'il n'y a que très peu de points etqu'il s'agit bien là que d'une validation très préliminaire.
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Fig. 9.23 � Visosité en fontion du isaillement pour une solution de CpCl-NaSal à 6 %m dans une solution à 0,5 mol/L de NaCl. La mesure a étée�etuée par détetion des ontats sur un ensemble de pistes életriquesdisposées au fond d'un anal miro�uidique. La mesure est qualitative. Les
♦ sont les résultats obtenus ave ette approhe. Ils sont en bon aord aveeux du rhéomètre (trait ontinu). Le anal utilisé est une ellule en verredont la setion mesure 200 µm × 9 mm.Cette méthode présente le désavantage d'être sensible aux problèmes demouillage et de lignes de ontat �utuantes. Si dans la mesure par onduti-vité la grande surfae sondée permettait de s'assurer que la largeur moyennedéduite était orrete, ii, un petit éart à la valeur moyenne ne peut pasêtre distingué et peut engendrer une erreur dans la détetion de l'interfae.Une solution onsisterait à disposer plusieurs séries d'életrodes tout au longdu anal puis d'en faire la moyenne. Cei néessite ependant un importantadressage életronique et don un onséquent travail de mirofabriation.9.2.5 Disussion et onlusion sur la partie IVDans ette partie nous avons montré omment l'éoulement parallèleentre deux �uides immisibles pouvaient être utilisés pour mesurer la ourbed'éoulement d'un �uide simple et omplexes. Nous avons également évaluénotre approhe dans plusieurs géométries et nous avons mesuré les ourbes

214



d'éoulement de nombreux �uides. Les avantages respetifs de haune desgéométries sont repertoriés dans le tableau 9.1.ritères de anal géométrie géométrieséletion retangulaire ylindrique fentestabilité de l'éoulement o - +glissement - + -mesure loale - + +supposition du modèle - + +mesure non optique - - +quantité de �uide + - oTab. 9.1 � Comparaison des di�érentes géométries pour la mesure de laourbe d'éoulement à partir de l'éoulement parallèle de �uide immisibles.Les + dénotent que la ellule permet de répondre orretement au ritère,les o signi�ent que la réponse est moyenne et les - que la ellule peut ne pasrépondre aux attentes. La géométrie en fente apparaît être la plus appropriéeet la plus robuste vis-à-vis des ritères de séletion pour e�etuer les mesures.Le ritère de séletion le plus important onerne évidemment la stabilitéde l'éoulement parallèle étant donné qu'il n'y a pas de mesures possibles sanset éoulement et qu'il est alors inutile de s'intéresser aux autres ritères. Lagéométrie la plus robuste semble don être la géométrie en forme de fenteà fort rapport d'aspet. On remarque qu'elle ne présente pas uniquementet avantage. La prinipale limitation pourrait en fait venir de problèmes deglissement au niveau des parois. Nous avons en e�et supposé une onditionde non-glissement sur les surfaes et nous alulons nos valeurs loales sures dernières. Néanmoins, nous avons également vu dans le hapitre onsaréaux mesures dans les ellules en verre-PDMS qu'il était possible de réduirele glissement en jouant sur la nature des surfaes. Plus préisement il estpréferable de hoisir une surfae ayant une a�nité ave le �uide omplexe.Le développement d'un prototype de mesure fait atuellement l'objet d'unprojet ANR entre Rhodia, St Gobain, le MAB et le LPCT. Il s'agit d'élaboreret d'évaluer une ellule équipée d'une détetion életrique dans des dimen-sions plus prohes de elles de la miro�uidique. Nous envisageons de déve-lopper un anal sur lequel plusieurs profondeurs de anaux seraient gravées.Cei permettrait de faire varier fortement les isaillements d'une épaisseur àl'autre et ainsi, de pouvoir lire sur une même pue, pour un débit de �uidedonné, l'évolution de la visosité sur une large gamme de isaillement. Onaurait alors une "leture" rapide et simple de la ourbe d'éoulement.
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Il nous reste à veri�er ave plus d'exatitude le aratère loal de notreméthode de mesure. et il serait également très intéressant de pouvoir suivrel'évolution de la visosité lors de la mise en plae de l'éoulement. Des mesuresde PIV réalisées au laboratoire par J. Goyon et C. Masselon on�rment que lerégime de mise en plae de l'éoulement de �uides omplexes est suseptiblede s'étendre sur de grandes distanes.
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ConlusionsAu ours de ette thèse nous avons évalué omment un éoulement pa-rallèle de deux �uides immisibles pouvait être utilisé pour aratériser lespropriétés rhéologiques d'un �uide.Dans une première partie nous avons étudié la stabilité des éoulementsimmisibles dont deux grandes atégories de régimes se dégagent : d'unepart les éoulements sous forme de gouttes et d'autre part eux sur lesquelsau moins une portion de jet est observée. Nous avons expérimentalementquanti�é omment les transitions entre es éoulements variaient en fontiondes �uides et des géométries utilisées et plusieurs tendanes ont pu être misesen évidene. Les jets sont observés lorsque la tension de surfae ou le rayondu apillaire sont faibles alors qu'une diminution de la visosité du �uideinterne onduit à la déstabilisation de l'éoulement et favorise l'obtention degouttes. Nous avons vu que les jets sont obtenus pour des forts débits de laphase interne dans toutes les géométries onsidérées. La géométrie ylindriquea révélé un omportement de réentrane qui se traduit par la possibilitéd'obtenir deux régimes de jets séparés par une zone de gouttes pour une mêmevaleur du débit du �uide interne. Un des jets est stabilisé par le on�nementalors que l'autre est stabilisé par la vitesse.Pour rendre ompte de es di�érentes observations, nous nous sommesintéressés à la stabilité spatiale d'un jet en milieu on�né à travers deuxmodèles omplémentaires. En se limitant aux éoulements laminaires et enonsidérant les premiers instants du développement spatial de l'instabilitéde Rayleigh-Plateau nous avons montré qu'il était possible de onduire uneanalyse linéaire de la stabilité spatio-temporelle du jet en milieu on�né.En géométrie ylindrique le jet est toujours instable mais il onvient tou-tefois de distinguer deux situations lorsque l'on onsidère le développementspatial des perturbations. Les instabilités peuvent en e�et être onvetéesdans la diretion de l'éoulement ou sont suseptibles de remonter à ontresens de l'éoulement. Dans e dernier as on parle d'une instabilité absolue.Nous avons alors proposé d'assoier les instabilités absolues au régime degouttes et les instabilités onvetées à elui de jet. Les résultats prédits par
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ette approhe sont en bon aord ave les expérienes sans auun paramètreajustable. Nous avons vu que ette étude de stabilité pouvait se rationaliseren trois grandeurs aratéristiques que sont le on�nement, un nombre a-pillaire onstruit sur le rayon du apillaire et le rapport de visosité entre lesdeux �uides.Cette approhe a été ensuite étendue à l'aide de simulations numériquesdans des géométries retangulaires dans lesquelles le jet est suseptible demouiller sur une des parois. Là enore, les résultats sont en relativement bonaord ave les observations expérimentales et notre modèle prédit de manièreorrete les e�ets des di�érents paramètres sur les transitions. Nous obser-vons toutefois un éart pour des situations dans lesquelles la symétrie est trèsfortement brisée (as du jet déentré mouillant une surfae). Une deuxièmeapprohe a alors été proposée. Nous avons étudié l'éoulement au sein d'unanal une fois que l'instabilité y est développée. Nous avons vu qu'un mo-dèle reposant sur des arguments de onservation de débit permettait alors deompléter notre modèle d'analyse linéaire. Il semble que l'analyse non linéairedérit mieux les données expérimentales à bas débit que l'analyse linéaire etque e soit l'inverse pour des débits importants. La ompréhension de elà né-essite des simulations numériques. En onlusion, ette première partie nousa permis d'établir de préieux outils préditifs des régimes d'éoulements de�uides immisibles. Ils sont simples à mettre en oeuvre et ne néessitentpas de longs aluls numériques. L'étude sur la stabilité des éoulements aégalement suggéré des omportements intéressants dans des géométries re-tangulaires que nous n'avons toutefois pas véri�er expérimentalement. Pourdes �uides interne plus visqueux que les �uides externe, il semble y avoirdes tailles de jets impossibles dans es géométries. Il onviendra égalementd'étudier l'in�uene des propriétés non newtoniennes sur la stabilité d'un jeten milieu on�né. Quels e�ets ont la visosité élongationnelle et la rhéo�ui-di�ation sur la stabilité d'un jet en milieu on�né ?Dans la seonde partie de e travail, nous avons développé une pue mi-ro�uidique destinée à l'évaluation des propriétés rhéologiques d'un �uideomplexe. La méthode de mesure est empruntée à elle utilisée dans les rhéo-mètres apillaires et nous établissons simplement les relations entre les gra-dients de pression et les débits d'un éoulement. Il n'est ependant pas aisé demesurer la hute de pression assoiée à un éoulement dans un anal miro-�uidique. Les débits impliqués sont souvent très faibles et l'équilibrage d'unapteur de pression aux bornes du anal néessite des temps d'attente élevés.De plus, il est néessaire d'appliquer des orretions a�n de soustraire les ef-fets liés à la mise en plae de l'éoulement. Dans notre approhe ette mesureest e�etuée grâe à l'éoulement parallèle ave un �uide de référene. Nousavons montré qu'il était possible de aluler le gradient de pression direte-
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ment au sein de l'éoulement grâe à la mesure du positionnement des �uideset à la onnaissane du débit et de la visosité d'un �uide de référene. Unefois ette hute de pression déterminée, nous alulons la visosité de l'autre�uide grâe à la onnaissane du débit et du positionnement des �uides. Cetteapprohe peut être envisagée dans plusieurs géométries et suivant le degréde symétrie de l'éoulement, il est possible d'e�etuer des mesures moyen-nées sur l'éoulement ou de déterminer des valeurs loales de la ontrainte etdu isaillement sans auune présupposition du modèle rhéologique du �uideétudié.Les mesures moyennées sont e�etuées dans une géométrie retangulairedans un anal en verre-PDMS. Les résultats sont en bon aord ave va-leurs obtenues par un rhéomètre lassique et seulement 250 µL de �uide sontnéessaires pour mesurer la ourbe d'éoulement. Nous avons disuté de l'ef-fet du glissement sur les mesures et nous avons vu qu'il était possible dele limiter en hangeant la nature des surfaes du anal. Nous avons ensuiteutilisé notre méthode de mesure dans un dispositif formulant et mesurant enontinu diverses préparations. Là enore, les résultats sont en bon aord et,sous réserve de possibilités de formulation en ontinu dans le réseau �uidique,nous sommes apables d'identi�er les variations des propriétés rhéologiquesdes �uides en fontion de leurs ompositions. Il s'agit là d'une première étapedans les proessus de séletion de formulation.Nous avons ensuite transposé notre approhe dans des géométries danslesquelles l'éoulement présente une symétrie plus importante. Cette der-nière nous permet de proposer des méthodes de mesures loales de la ourbed'éoulement sans e�etuer auune présupposition sur le modèle rhéologiquedu �uide. En utilisant un apillaire ylindrique nous avons montré que lamesure était réalisable mais que de nombreux fateurs expérimentaux limi-taient ette approhe. Dans ette géométrie le régime de goutte oupe unegrande plae du diagramme d'éoulement et les éoulements parallèles nesont obtenus que pour des débits importants. La géométrie retangulaire àfort rapport d'aspet apparaît beauoup plus robuste ar l'éoulement desdeux �uides se présente quasiment toujours sous la forme d'un éoulementparallèle stable. Les premières mesures ont on�rmé la validité d'une telleapprohe. Cette géométrie permet d'envisager l'utilisation de méthodes dedétetion non optique idéales pour le développement d'un appareil relative-ment portatif. Bien entendu, de nombreuses validations restent à e�etuermais le hallenge tehnologique semble intéressant et viable.Nous avons don répondu au prinipal objetif de ette thèse qui onsis-tait à réer un dispositif de mesure des propriétés rhéologiques de �uidesomplexes. La méthode développée est simple et ne demande pas une ins-trumentation importante de la pue. La géométrie en forme de fente semble
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être la plus adaptée et il reste à demontrer de manière rigoureuse le ara-tère loal de la mesure. Cette approhe a été brevetée et elle est en oursde valorisation dans un projet ANR dont l'objetif est de mettre au pointune pue ommeriale ne onsommant très peu d'éhantillon tout en étantrelativement portative et éonomique.
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Annexe AProtoole de fabriation desmoulesNous allons détaillé le protoole de fabriation d'un moule à partir d'unerésine photosensible, la SU-82000 de la soiété Mirohem. Cette résine ontientun agent rétiulant photoatif et une moléule d'époxy, la SU8, dont la for-mule est représentée sur le �gure A.1.
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Fig. A.1 � Moléule de SU8. Cette moléule ontient 8 groupements époxyqui sont polymérisé par une photopolymérisation ationique.
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La fabriation du moule se fait généralement sur un substrat de siliiumet se déompose selon les étapes suivantes :� Une déshydratation du substrat à 200◦C pendant 20 minutes sur uneplaque hau�ante horizontale.� Une silanisation du substrat par dép�t en phase gazeuse d'hexame-thyldisilazane. Le silane se dépose naturellement sur le substrat de si-liium qui est ensuité porté à 120◦C pendant 2 minutes a�n de formerdes liaisons himiques. Le silane améliore le mouillage de la résine surle substrat et permet de failiter l'étalement de ette dernière lors dela phase d'endution.� Une phase d'endution de la résine à l'aide d'une tournette. La hau-teur du dép�t dépend de la vitesse de rotation et de la visosité dela résine. Des abaques fournis par le fournisseur permettent de hoisirette hauteur.� La résine passe ensuite par une première étape de hau�age, le soft-bake, dans laquelle la résine est hau�ée à 65◦C puis 95◦C a�n d'éli-miner le solvant pour durir la résine.� L'insolation de la résine dans le prohe UV (365 nm) à travers unmasque a�n d'amorer séletivement la réation en formant un aidede Lewis par la réation suivante :Ar+SbF−

6 → H+SbF−

6� Un seond hau�age, le post exposure bake, permet d'aélérer larétiulation de la résine par une réation de polymérisation ationique.Le shéma réationnel est présenté i après :
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� En�n, l'étape de développement permet d'éliminer la résine non ré-tiulée. Le substrat est plongé dans un bain de propylène glyol mono-méthyle éther aétate à temperature ambiante pendant une durée quidépend de l'épaisseur de résine déposée. Le substrat est ensuite rinéà l'isopropanol, un mauvais solvant de la résine a�n de véri�er si il yen reste ou pas. Dans le as où il en reste des traes blanhes appa-raissent et la résine est replongée dans le bain. Quand toute la résineest éliminée, le moule est séhé sous un �ux d'azote.
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Une photo d'un moule obtenu par le protoole préédent est donnée dansla �gure suivante.
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5 mmFig. A.2 � Moule obtenu par une photolithographie de SU8-2000 sur unsubstrat de siliium. L'épaisseur des anaux est de 100 µm.
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Annexe BProtoole de fabriation desanaux en PDMSNous allons détaillé le protoole de fabriation d'un anal en PDMS àpartir d'un moule obtenu par photolithographie. Le PDMS est un polymèredont le motif de base est le suivant :
0 0.5 1 1.5 2

0

1

2

Si O

CH
3

CH
3

nLa fabriation d'un anal en verre-PDMS, présenté sur la �gure B.1 sefait selon le protoole dérit i-après :� Du PDMS (Sylgard 184, Dow Corning) et son agent rétiulant sontmélangés intimement dans les proportions 10:1 à l'aide d'une spatulejusqu'à l'obtention d'une solution homogène.� La préparation est versée sur le moule, puis l'ensemble est plaé dansune lohe à vide a�n d'�ter les bulles présentes.� La rétiulation de l'élastomère est faite à 65◦C pendant une heure.� La matrie de silione est déoupée puis pelée du moule. Les trousd'alimentation sont ensuite perés à l'aide d'un emporte-pièe sous unehotte à �ux laminaire.� Une plaque de verre et la matrie de PDMS sont plaées dans un "UV-Cleaner" (Jelight) a�n d'oxyder et d'ativer les surfaes. Le PDMSest exposé pendant 20 minutes alors que le verre n'y est laissé que 2minutes.
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� Les surfaes sont déliatement portées au ontat diretement après lasortie de l'UV-Cleaner.� L'ensemble est plaé dans une étuve à 65◦C pendant une nuit a�n de�nir la rétiulation et de onsolider le ollage entre les surfaes.

débullage
réticulation

découpe

perçage

scellage canal rempliFig. B.1 � Clihés des di�érentes étapes de la fabriation d'un anal enverre-PDMS à partir d'un moule obtenu par photolithographie.
226



Annexe CProtoole de fabriation desmiropipettesLe protoole que nous avons suivi pour fabriquer le système de miropi-pettes est le suivant.� Un apillaire à setion ylindrique ou arrée (Vitroom In.) est plaédans un "pipette puller" (Sutter Instrument Co.). Cet appareil sertà hau�er loalement le verre au-dessus de sa Tg (590◦C) grâe à un�lament puis à tirer sur les deux extrémités du apillaires a�n de l'étirer.� La pointe de verre obtenue est ensuite setionner au diamètre désirégrâe à une miroforge (miro forge MF-830, Narishige). Le prinipe deet appareil est de tremper le apillaire dans une boule de verre fondudont la Tg est inférieur à elle du verre de la pipette. Cei est faitsous une binoulaire ave une graduation a�n de hoisir préisémentle diamètre de rupture. Une fois la pipette positionnée à la hauteurdésirée, le tout est refroidi bloquant ainsi le apillaire dans le verre àbasse Tg. Il faut ensuite tirer déliatement sur le apillaire de verre a�nde le rompre.� Le miropipette obtenue et un apillaire à setion omplémentaire,'est-à-dire arrée ou ylindrique et dont le diamètre interne orrespondà l'externe de la miropipette, sont ensuite nettoyés dans un bain detétrahydrofurane plaé dans une uve à ultrasons. L'ation méaniqueombinée à l'ation himique permettent d'enlever toutes les poussièreset les élats éventuels.� Les surfaes de verre sont souvent modi�ées par silanisation en fontiondu futur usage du mirodispositif.� La miropipette est insérée dans le apillaire omplémentaire et le en-trage est fait sous un mirosope. Une époxy à prise rapide (5 minutes)est utilisée pour �xer dé�nitivement l'alignement des apillaires sur une
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plaque de verre.� Les onnetiques d'aés sont alors plaées aux di�érentes entrées dudispositif. Il s'agit de simples aiguilles retournées qui sont ollées sur laplaque de verre ave l'époxy à prise rapide.
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Fig. C.1 � Clihés de la mise en forme des apillaire de verre. Le apillaireest tout d'abord étiré dans un "pipette puller" puis une buse de diamètredésiré est formée à l'aide d'une miroforge.
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