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Nomenclature

rv Rayon de la sphère de volume équivalent m
~B Champ magnétique T

Br Bruit de la camera Bits

d, r Distance parcourue dans le milieu m

c Célérité de la lumière m.s−1

Cscat Section efficace de dispersion m2

< Cscat > Section efficace de dispersion moyenne m2

~E Champ électrique V

Fl Flux diffusif m−2

g Facteur d’anisotropie optique

I Intensité lumineuse m−2

Ji Coefficient de la matrice de Jones pour une particule

k, ~k Nombre et vecteur d’onde m−1

kB Constante de Boltzmann J/K

la Longueur d’absorption m

ldec Longueur de décorélation m

ls Longueur de dispersion m

lTR Longueur de transport m

< lTR > Longueur de transport moyenne m

m indice de réfraction relaif

M Matrice de Mueller

Mij Coefficient de la matrice de Mueller

T Matrice de transition ou T-matrix

Tij Coefficient de la matrice de transition

Nm Indice de réfraction du milieu

Np Indice de réfraction des particules

ξ angle d’orientaion de la particule

pξ (θ,φ) Fonction de phase
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P2 Paramètre d’ordre de SAXS

q Vecteur d’onde m−1

Ca Nombre capillaire

γ tension interfaciale N/m

Rlaser Rayon du spot laser m

~s Direction de propagation d’une OEM

S Vecteur de Stokes

Si Vecteur de Stokes incident

Ss Vecteur de Stokes de sortie

Si Coefficient du vecteur de Stokes

x Paramètre de taille

φ Angle azimutale de dispersion

3v Fraction volumique

γ̇ Vitesse de cisaillement m.s−1

λ Longueur d’onde de la lumière m

η Viscosité dynamique Pa.s

µ module de cisaillement N/m

ω Pulsation d’oscillation

θ Angle de dispersion

ρ Distance par rapport au centre de la tache de diffusionm

σ Contrainte de Cisaillement Pa
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Introduction

Le sujet de la thèse porte sur la caractérisation des dispersions concentrées par diffu-

sion de lumière. On parle de dispersion lorsqu’il y a mélange d’une substance dans une

autre substance non miscible. Ainsi, les émulsions sont des dispersions d’un liquide dans

une autre substance liquide. Les mousses sont des dispersions d’un gaz dans un liquide. Les

suspensions sont également à ranger dans la famille des dispersions car elles sont consti-

tuées de particules solides en suspension dans un liquide. De ce fait, des substances que

nous rencontrons au quotidien sont des dispersions. L’industrie cosmétique, par exemple,

utilise très largement les dispersions : les crèmes hydradantes, les crèmes solaires, les sa-

vons, les lotions, les mousses à raser, les adoucissants..., pour ne citer qu’eux. On trouve

également des dispersions dans le secteur agroalimentaire avec la mayonnaise, le beurre,

les laitages, les boissons, les crèmes, ... On trouve des dispersions également dans d’autres

domaines industriels tels que la pharmacie, la pétrochimie, la chimie, le biomédical, ou le

batiment par exemple. Les dispersions sont également très couramment rencontrées dans

la nature : les argiles, les poussières, les nuages ou le brouillard sont également des dis-

persions. De même, le vivant est également constitué des dispersions telles que les fluides

biologiques et notamment le sang par exemple.

Une partie importante de la caractérisation des dispersions consiste à déterminer le

lien entre les propriétés microscopiques de ces milieux dispersés concentrés et leur com-

portement macroscopique. L’organisation structurale de ces milieux dépend notamment

de la taille des objets qui les constituent, leur concentration et les éventuelles anisotropies

liées par exemple à une déformation des particules, ou à une orientation de particules

constitutives anisotropes (ou les deux à la fois). La difficulté majeure que pose la caracté-

risation des dispersions constituées de particules micrométriques est leur générale opacité

à la lumière visible. En effet, les milieux dispersés sont la plupart du temps turbides (lait,

brouillard, sang,...). Nous nous proposons de développer une méthode de caractérisation

utilisant ces propriétés diffusives. Par ailleurs, la caractérisation microscopique que nous

cherchons à réaliser se propose d’être non-intrusive, dynamique (afin de mesurer ses pro-

priétés mécaniques, telle que la viscosité notamment) pour une gamme de taille comprise
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Introduction

entrequelques dizaines de nanomètres et quelques dizaines de microns, typiquement.

Il existe des techniques permettant de caractériser les dispersions en tenant compte

des contraintes énoncées précédemment. Parmi ces techniques, on peut citer les techniques

basées sur la dispersion de la lumière visible, des rayons-X (Small Angle X-rays Scatte-

ring) ou des neutrons (Small Angle Neutrons Scattering) aux très petits angles. Lorsque

la longueur d’onde ( 0.1 nm pour les rayons-X par exemple) est faible comparée à la

taille des objets (du nanomètre à quelques centaines de nanomètres), le milieu concentré

devient optiquement mince. En effet, une faible longueur d’onde par rapport à la taille

des particules réduit considérablement l’interaction entre le rayonnement et la matière,

ce qui fait tout l’intérêt de l’utilisation des rayons X ou des Neutrons pour caractériser

la matière. Le problème majeur de ces techniques est qu’elles permettent de caractériser

des tailles de particules typiquement inférieures à 100 nm. Il apparait utile de disposer

d’une technique qui permet de caractériser la morphologie et l’organisation d’ objets dont

la taille est de l’ordre ou supérieure à 100 nm.

Les techniques basées sur la diffusion de la lumière permettent de caractériser des

milieux dispersifs dont la taille des particules est supérieure à quelques dizaines de nano-

mètres et en tenant compte des contraintes exposées précédemment. La technique consiste

à éclairer un milieu dispersif, la lumière se propage et subit de multiples événements de

dispersion : c’est le phénomène de diffusion. Ce phénomène est particulièrement efficace

pour les milieux turbides. La difficulté rencontrée alors réside moins dans la mesure expé-

rimentale de cette diffusion multiple que dans son interprétation. En effet, les particules

sont de l’ordre de grandeur de la longueur d’onde, ce qui nécessite la résolution exacte

des équations de maxwell pour décrire l’interaction entre une particule et le rayonnement.

D’autre part, les évènements de dispersions sont répétés de multiples fois à l’intérieur du

milieu et il s’opère alors un véritable transfert radiatif des photons dans le milieu.

Des techniques basées sur la diffusion de la lumière ont été developpées dans les thèses

de Julien Mougel [65] et de Jérôme Dillet [24] et ont permis de mesurer la taille moyenne

en volume et la concentration des particules connaissant les propriétés optiques du milieu

dispersé. Mougel [65] utilise le transport incohérent de lumière non-polarisée pour

mesurer la taille des objets connaissant la fraction volumique et les indices de réfraction.

Dillet [24] propose un extension de la technique et montre que connaissant les indices

de réfraction uniquement, il est possible de déterminer la taille et la concentration des

particules grâce au transport incohérent de lumière polarisée. L’avantage de cette

technique est qu’elle est tout à fait indiquée pour la caractérisation des milieux dont la

6



taille des particules est supérieure à 100 nm. Le principe de cette technique consiste à

focaliser un laser à la surface d’un échantillon. La lumière va alors se propager dans le

milieu et à l’aide d’une caméra C.C.D, on recueille la lumière rétrodiffusée, c’est-à-dire

sortant du milieu dans le sens opposé à la direction de focalisation du faisceau. La taille

moyenne en volume et la concentration sont obtenues à partir de l’image de rétrodiffusion

isotrope.

Dans cette thèse, nous nous proposons donc d’étendre la technique actuelle en nous

servant de la diffusion de la lumière pour caractériser l’anisotropie des milieux dispersés

très turbides. On distingue deux types de milieu anisotrope : les milieux constitués de

particules toutes orientées dans la même direction et capable de se déformer globalement

comme les globules rouges sous cisaillement [7] et les milieux constitués de particules

d’anisotropie finie (ou infinie) et ayant une orientation partielle ou totale comme les

fibres musculaires ou la dentine. Lorsqu’on éclaire un milieu constitué d’une collection

de particule. Cependant, contrairement à un milieu isotrope, dans un milieu anisotrope,

l’orientation globale ou partielle des particules provoque l’anisotropie du transport de lu-

mière. Concrétement, cela se traduit par une anisotropie de l’image de rétrodiffusion.

Par conséquent, dans cette thèse, nous apporterons les éléments théoriques nécessaires

à la compréhension du transport incohérent de lumière non-polarisé dans un milieu aniso-

trope. Nous nous attacherons surtout à déterminer le lien existant entre l’anisotropie du

transport de lumière et l’anisotropie du milieu telle que la déformation ou l’orientation

de particules anisotropes.

Le mémoire de thèse s’organise ainsi en trois parties. La première partie est consacrée

à l’état de l’art des techniques basées sur le transport incohérent de lumière dans

un milieu isotrope. Nous rappellerons ainsi le principe de la technique ainsi que les

résultalts obtenus par Mougel [65] et Dillet [24].

La seconde partie est consacrée à l’étude du transport incohérent de lumière non-

polarisée dans un milieu constitué de particules toutes orientées suivant la même direction

et déformables. A l’aide des simulations de Monte Carlo, nous modéliserons le transport

de lumière dans un milieu constitué de particules de forme sphéroïdale allongées. A partir

de l’analyse des simulations de Monte Carlo, nous déterminerons le lien entre l’anisotro-

pie du transport de lumière et la déformation des particules. Nous appliquerons notre

technique pour mesurer le module de cisaillement des globules rouges et pour mesurer la

tension interfaciale d’une émulsion d’huile silicone dans une solution de gomme de guar.
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Introduction

Dans la troisième partie, nous nous intéresserons à l’étude du transport incohérent

de lumière non-polarisée dans un milieu constitué de particules très anisotropes ayant

une orientation moyenne. Grâce aux simulations de Monte Carlo, nous modéliserons le

transport incohérent de lumière non-polarisée dans un milieu constitué de particules cylin-

driques infinies. A partir de l’analyse des simulations de Monte Carlo, nous déterminerons

comme précédemment la relation entre l’anisotropie du transport de lumière et l’orienta-

tion moyenne des particules. Nous appliquerons enfin la technique à l’étude de l’orientation

sous cisaillement des microtubes de lipides auto-assemblés.
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Ce chapitre est un rappel bibliographique des travaux de Julien Mougel [65] et Jérôme

Dillet [24] sur la diffusion multiple de lumière en milieu isotrope. Une onde électromagné-

tique plane, en traversant un milieu diffusant, subit de multiples événements de dispersion.

La modélisation du transport incohérent de lumière dépend alors de la fraction volumique

en particules 3v, et de l’événement de dispersion obtenu en résolvant les équations de

Maxwell.

Nous introduirons dans cette première partie du chapitre les longueurs caractéristiques

du phénomène de dispersion d’une onde électromagnétique plane par des particules sphé-

riques et les grandeurs de diffusion. La première longueur caractéristique est la longueur

de dispersion ls qui est la distance moyenne entre deux événements de dispersion. La se-
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Chapitre 1. Bibliographie sur le transport de lumière en milieu isotrope

conde longueur est la longueur de transport lTR qui correspond au libre parcours moyen

des photons dans le milieu. Puis nous consacrerons le paragraphe suivant à la description

du dispositif d’acquisition du transport de lumière. Nous verrons alors comment à partir

de l’analyse de l’image de rétrodiffusion, on peut déterminer la fraction volumique des

objets et la taille moyenne des particules.

1.1 Description d’une onde électromagnétique plane

Définition d’une onde électromagnétique plane

λ E

B

kk
q

Figure 1.1 – Onde électromagnétique avec une polarisation linéaire rectiligne

Une onde électromagnétique plane est l’association d’un champ électrique ~E et d’un

champ magnétique ~B. Les deux champs (électrique et magnétique) oscillent perpendicu-

lairement dans le même plan perpendiculaire à la direction de propagation ~z. On définit

la longueur d’onde dans le vide λ à l’aide de la fréquence d’oscillation ω(rad.s−1) par la

relation λ = 2πc/ω où c = 3.10−8(m.s−1) correspond à la célérité de la lumière dans le

vide. La relation 1.1 donne les expressions du champ électrique et du champ magnétique

en fonction de la fréquence d’oscillation ω et du nombre d’onde ~k = 2πλ~z.

(

~E = ~E0e
i(~k.~z−wt)

~B = ~B0e
i(~k.~z−wt)

)

(1.1)

Où ~E0 et ~B0 correspondent aux amplitudes maximales respectivement des champs

électrique et magnétique respectivement.

La polarisation de la lumière se définit comme étant le positionnement du champ élec-

trique dans le plan perpendiculaire à la direction de propagation. La figure 1.1 représente

la propagation d’une onde électromagnétique plane avec une polarisation linéaire verticale.
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1.1. Description d’une onde électromagnétique plane

Formalisme de Jones

Le formalisme de Jones permet de décrire l’état de polarisation d’une onde électro-

magnétique plane lorsque celle-ci traverse un système quelconque. Dans ce formalisme, la

lumière polarisée est représentée par un vecteur de Jones qui décrit son état de polarisa-

tion. Dans la figure 1.2, nous présentons les différents états de polarisation usuels de la

lumière.

Dans le formalisme de Jones, on décompose le champ électrique en deux composantes

dans le plan de vibration : une parallèle E|| et une perpendiculaire E⊥. La matrice de

Jones est la matrice permettant de déterminer le champ électrique dispersée ~E
s

à une

distance ~r en fonction du champ électrique incident ~E
inc

:

(

Es
||

Es
⊥

)

= e−ik(~r−~z)

(

J2 J3

J4 J1

)(

Einc
||

Einc
⊥

)

(1.2)

Où J1, J2, J3 et J4 sont des nombres complexes. Ce formalisme est util lorsque la lumière

est totalement polarisée. Dans le cas d’une lumière incohérente et partiellement polarisée,

on lui préfère le formalisme de Stokes et l’utilisation de la matrice de Mueller dont toutes

les composantes sont réelles.

0

1

1

0

1

1

2

1

1

1

2

1

i

1

2

1

i

1

2

1
i1

1

2

1

i1

1

2

1

Verticale Horizontale Oblique + 45° Oblique - 45°

Circulaire

Droite

Circulaire

Gauche elliptiques

Figure 1.2 – Etat de polarisation d’une onde électromagnétique plane dans le formalisme

de Jones
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Formalisme de Stokes

vertical horizontal + 45° - 45° Circulaire droit Circulaire gauche

0
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S

0
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S
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0
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S
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1
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1

0

0
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1

0

0

1

S

Figure 1.3 – Les états de polarisation usuels de la lumière

Dans ce formalisme, on exprime le champ électrique à l’aide d’un vecteur ~S dit de

Stokes constitué de quatres éléments réels : S0 =
〈

∣

∣E||

∣

∣

2
+ |E⊥|

2
〉

correspond à l’in-

tensité du champ électrique, S1 =
〈

∣

∣E||

∣

∣

2
− |E⊥|

2
〉

, S2 =
〈

E∗
||E⊥ + E||E

∗
⊥

〉

et S3 =

i
〈

E∗
||E⊥ + E||E

∗
⊥

〉

du vecteur de Stokes correspondent à l’état de polarisation du champ

électrique décomposée suivant la base réelle définie sur la figure 1.3 :
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(1.3)

La matrice de Mueller est la matrice de passage qui relie l’état de polarisation de

l’onde incidente ~Si avec l’état de polarisation ~Ss de l’onde dispersée (relation (1.3)). Cette

matrice décrit l’interaction entre l’onde électromagnétique et la matière. Les éléments Mij

de la matrice de Mueller sont définis à partir des éléments Ji de la matrice de Jones (voir

en annexe à la fin du chapitre). Il est possible de déterminer expérimentalement cette

matrice de Mueller [24, 23]. Dans la figure 1.3, on récapitule les états de polarisation

usuels de la lumière dans le formalisme de Stokes.

Dispersion d’une onde électromagnétique plane par une sphère

Avant de s’intéresser à la dispersion d’une onde électromagnétique plane par une par-

ticule de forme sphéroïdale, nous allons nous intéresser au cas de l’interaction entre une

onde électromagnétique plane et une sphère homogène. Cette interaction dépend de la
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1.1. Description d’une onde électromagnétique plane

longueur d’onde λ, de l’état de polarisation de l’onde, des propriétés de la particule dis-

persante (à savoir le rayon de la particule a, l’indice de réfraction de la particule Np) et des

propriétés optiques du milieu environnant (indice de réfraction du milieu environnant Nm).

O

OEM ( )
Nm

Np

2a

Plande
dispersion

x

z

y

ninc

nsca

Figure 1.4 – Dispersion d’une onde électromagnétique plane (OEM) par une sphère

Sur la figure 1.4, on décrit schématiquement la dispersion d’une onde électromagné-

tique plane incidente dans la direction ~ninc par une particule sphérique centrée à l’origine

du repère O. La particule disperse l’onde électromagnétique dans la direction ~nsca. Le plan

constitué par les deux vecteurs constitue le plan de dispersion caractérisé par les deux

angles φ et θ.

Paramètres de dispersion

Les travaux de Mie [55] ont permis de résoudre l’interaction entre une onde électro-

magnétique plane et une particule sphérique homogène non-absorbante.

On montre que la dispersion d’une onde électromagnétique ne dépend que de deux

paramètres adimensionnels :
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– Le paramètre de taille x = ka = 2πNma/λ où a est le rayon de la particule sphé-

rique, Nm correspond à l’indice de réfraction du milieu environnant, et λ est la

longueur d’onde électromagnétique plane dans le vide et λ/Nm correspond à la lon-

gueur d’onde dans le milieu.

– Le second paramètre adimensionnel est l’indice de réfraction relatif m = Np/Nm

défini comme étant le rapport des indices de réfraction.

Connaissant ces deux paramètres, tous les éléments de la matrice de Jones peuvent

être calculés et donc également ceux de la matrice de Mueller (voir en annexe à la fin

du chapitre). Les ouvrages de Bohren et Huffman [15] et de Ishimaru [37], par exemple,

présentent dans le détail le calcul des éléments de la matrice de Jones définis dans le

paragraphe 1.1.

Les grandeurs de dispersion

A partir des paramètres de dispersion définis précédemment, on peut définir les gran-

deurs de dispersion. Trois grandeurs essentielles permettent de décrire le phénomène de

dispersion d’une onde électromagnétique plane par une particule.

– Lorsqu’une particule interagit avec une onde électromagnétique plane, l’énergie

transmise par la particule dans la direction incidente est plus faible que celle trans-

mise en l’absence de la particule. On parle alors de phénomène d’extinction. La

section efficace de dispersion Cscat(x,m)(m2) correspond au rapport entre la vitesse

d’extinction de l’énergie à travers la particule et l’intensité incidente :

Cscat(x,m) =
λ2

4πN2
m

∫ π

0

(

|J1(x,m, θ)|2 + |J2(x,m, θ)|2
)

sin(θ)dθ

=
λ2

2πN2
m

∫ π

0

M11(x,m, θ)sin(θ)dθ

(1.4)

– La fonction de phase p(x,m, θ) représente la probabilité de dispersion normalisée

de l’énergie de la particule dans la direction θ :

p(x,m, θ) =
|J1(x,m, θ)|2 + |J2(x,m, θ)|2

∫ π

0

(

|J1(x,m, θ)|2 + |J2(x,m, θ)|2
)

sin(θ)dθ
=

M11(x,m, θ)
∫ π

0
M11(x,m, θ)sin(θ)dθ

(1.5)
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1.2. Transport incohérent de lumière dans une collection de particules isotropes

– Le facteur d’anisotropie représente le cosinus moyen de l’angle de dispersion :

g(x,m) =

∫ π

0

p(x,m, θ)cos(θ)sin(θ)dθ (1.6)

1.2 Transport incohérent de lumière dans une collec-

tion de particules isotropes

1.2.1 Définitions des longueurs caractéristiques de dispersion et

diffusion en milieu isotrope

Quand la lumière traverse un milieu constitué d’une collection de particules sphé-

riques, les photons subissent de multiples événements de dispersion. Plusieurs paramètres

permettent de décrire ce phénomène de diffusion de la lumière. La longueur de dispersion

ls est la distance moyenne entre deux événements de dispersion. On définit les grandeurs

de diffusion à partir des grandeurs de dispersion définies dans le paragraphe 1.1. Ainsi,

la longueur de dispersion ls dépend du rayon a de la sphère, de la fraction volumique en

particules 3v et de la section efficace de dispersion Cscat :

ls =
4πa3

33vCscat

(1.7)

Dans le cas d’une dispersion privilégiée vers l’avant (g > 0), deux événements de

dispersion successifs sont corrélés. Cependant, au bout d’un certain nombre d’événements

de dispersion égal en moyenne à 1/(1 − g), le photon perd l’information sur sa direction

initiale. On appelle longueur de décorrélation ldec, la distance moyenne parcourue par le

photon avant que celui-ci perde l’information sur sa direction initiale. Cette grandeur de

diffusion dépend de la longueur de dispersion ls et du facteur d’anisotropie g de la fonction

de phase :

ldec =
ls

1− g
(1.8)
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La longueur d’absorption la est la distance moyenne parcourue par le photon avant

d’être absorbé par le milieu. Un milieu totalement absorbant ("Noir") possède une lon-

gueur d’absorption nulle tandis qu’un milieu non-absorbant ("blanc") possède une lon-

gueur d’absorption infinie. Enfin, la dernière grandeur permettant de décrire le phénomène

de diffusion est la longueur de transport lTR qui est le libre parcours moyen des particules

(c’est typiquement la distance à partir de laquelle, dans le brouillard par exemple, les

objets ne sont plus localisables). La relation (1.9) permet de relier les trois paramètres

que l’on vient de décrire :

1

lTR

=
1

ldec
+

1

la
(1.9)

1.2.2 Equation du transfert radiatif en milieu isotrope

s
S’

dispersion
s

absorption

dispersion dV

Figure 1.5 – Représentation de l’équation du transfert radiatif ; Rouge : Le flux perdu

dans la direction ~s par dispersion et absorption, Bleu : Le flux reçu dans la direction ~s

par dispersion depuis la direction ~s
′

Lorsqu’un rayonnement électromagnétique traverse un milieu aléatoire, il se produit

plusieurs phénomènes. Le rayonnement peut dans certains cas être absorbé par la mi-

lieu (phénomène d’absorption). Il peut être également émis par la matière (phénomène

d’émission). Et enfin, il peut dans certains cas être diffusé par la matière (phénomène de

diffusion). On caractérise le rayonnement électromagnétique par son intensité spécifique

ou radiance L(~r, ~s) en W.m−2.sr−1. L’équation du transfert radiatif stationnaire est un

bilan énergétique de la radiance à travers un élément de volume dV illustré sur la figure

1.5 [37] :
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1.2. Transport incohérent de lumière dans une collection de particules isotropes

~s.~∇L (~r, ~s) = −

(

1

ls
+

1

la

)

L (~r, ~s) +
1

ls

∫

4π

p
(

~s, ~s
′

)

L (~r, ~s) dΩ
′

+Q(~r, ~s) (1.10)

La variation de flux ~s.~∇L(~r, ~s) est égale à la somme du flux perdu par dispersion

− 1
ls
L(~r, ~s), du flux perdu par absorption 1

la
L(~r, ~s) et du flux incident en provenance de

la direction ~s
′

et dispersé dans la direction ~s à travers l’élément de volume dV. Le terme

p(~s, ~s′) désigne la fonction de phase, c’est-à-dire la probabilité qu’une onde incidente dans

la direction ~s
′

soit dispersée dans la direction ~s et Q(~r, ~s) représente la source interne.

L’équation du transport radiatif n’a pas de solution analytique mais en faisant l’ap-

proximation de diffusion (relation (1.11)), il est possible d’obtenir une solution analytique

de l’équation du transfert radiatif( Haskell et al. [33], Ishimaru et al. [37]). L’approxi-

mation du transfert radiatif consiste à considérer la diffusion comme totalement isotrope

dans le milieu après un certain nombre d’événements de dispersion. On exprime alors

la radiance comme étant la somme de deux termes : un terme isotrope indépendant de

la direction correspondant à la fluence et un terme anisotrope correspondant au flux de

radiance.

~L (~r, ~s) ≈
1

4π
~φ (~r) +

3

4π
~F (~r) · ~s (1.11)

La relation (1.12) définit la fluence et la relation (1.13) définie le flux de radiance :

φ(~r) =

∫

4π

L(~r, ~s)dΩ (1.12)

F(~r, ~s) =

∫

4π

~L(~r, ~s).~sdΩ (1.13)

On obtient l’équation de diffusion (1.14) en introduisant l’approximation de diffusion

dans l’équation du transport radiatif [4] :

∇2φ(~r)−
3

laldec
φ(~r) =

3

ldec
S(~r) (1.14)
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Où S(~r) est la source diffusive de photons.

1.2.3 Résolution analytique de l’équation de diffusion

x

y

z

o

M

z = 0

z = lTR

Faisceau incident

Figure 1.6 – Positionnement d’un point M dans l’espace ρ, θ, z et de la source de photons

diffusives en (ρ = 0, z = lTR)

La résolution analytique de l’équation de diffusion implique d’abord de choisir une

géométrie d’étude et la grandeur physique qui sera mesurée. D’un point de vue expéri-

mental, nous observons le phénomène de diffusion multiple de la lumière en considérant

la géométrie de rétrodiffusion représentée par la figure (1.6). Le milieu est illuminé à in-

cidence normal par une source de lumière focalisée à la surface de l’échantillon. Le milieu

intérieur d’indice de réfraction Nint est séparé du milieu extérieur d’indice de réfraction

Next par le plan z = 0. On définit sur ce plan le rayon polaire ρ =
√

x2 + y2. Le milieu in-

térieur est considéré comme semi-infini, c’est-à-dire que l’épaisseur du milieu intérieur est

au moins dix fois supérieure à la longueur de transport lTR. Enfin, la grandeur physique

que l’on souhaite modéliser et qui sera mesurée expérimentalement est l’intensité rétro-

diffusée IR(ρ). La relation (1.15) permet de calculer analytiquement IR(ρ, z) l’intensité

rétrodiffusée à partir de la fluence φ(ρ, z) :

IR(ρ, z) =

∫

Ω

1− RFresenel

4π

[

φ(ρ, z = 0) + 3D
∂φ(ρ, z)

∂z
cos(θ)

]

cos(θ)dΩ (1.15)
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Nint

Next

’

Radiance totale

Radiance transmise

Radiance réfléchie

z

z = 0

Figure 1.7 – Condition à l’interface entre deux milieux d’indices de réfraction différents

Où RFresnel est le coefficient de Fresnel défini par la relation (1.16) et le coefficient

D = lTR/3. Le terme Ω représente l’angle solide de détection et en choisissant Ω = 2π, on

collecte tous les photons quelle que soit la direction de sortie dans le plan z = 0.

RFresnel(θ) =
1

2

(

Nintcos(θ
′

)− Nextcos(θ)

Nintcos(θ
′) + Nextcos(θ)

)2

+
1

2

(

Nintcos(θ)− Nextcos(θ
′

)

Nintcos(θ) + Nextcos(θ
′)

)2

pour 0 < θ < θc

= 1 pour θc < θ < π/2,

(1.16)

Où θ est l’angle d’incidence, θ
′

est l’angle de réfraction (Nintsin(θ) = Nextsin(θ
′

)) et

θc est l’angle critique au delà duquel la réflexion est totale (Nintsin(θc) = Next).

Modèle de Haskell sans absorption

Grâce aux travaux de Mougel [65], en considérant une source diffusive ponctuelle en

z = lTR et en utilisant la condition à la frontière extrapolée [33, 65], on obtient la solution

analytique à l’équation de diffusion (1.14) :

I (ρ) =
1

l2TR







a
(

1 + ρ2

l2
TR

) 3

2

+
d

(

c+ ρ2

l2
TR

) 3

2

+
b

(

1 + ρ2

l2
TR

) 1

2

−
b

(

c+ ρ2

l2
TR

) 1

2






(1.17)
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avec a = 0.0398, b = 0.0597, c = 5.4444 et d = 0.09284 dans le cas d’une interface

isoindice.

La relation (1.17) est appelée le modèle de Haskell. Le seul paramètre ajustable

est la longueur de transport lTR et la relation (1.17) est valable dans le cas d’un milieu

non-absorbant(la → ∞) [6].

Sur la figure 1.13, nous avons un exemple d’ajustement du modèle de Haskell (courbe

en rouge) pour un milieu non-absorbant (relation (1.17)) sur la variation radiale d’intensité

expérimentale (courbe noire). Le modèle est correcte sur un intervalle allant de ρ =

[lTR;∞[.

Modèle de Haskell avec absorption

Dans le cas d’un milieu absorbant avec une longueur d’absorption la = 3/(µeff l
2
TR)

[33], la relation 1.18 donne l’expression de l’intensité rétrodiffusée I (ρ). Le coefficient

µeff (m
−1) correspond au coefficient d’absorption. Cette fois-ci, deux grandeurs ajustables

interviennent dans l’expression de l’intensité rétrodiffusée : la longueur de transport lTR

et la longueur 1/µeff liée à l’absorption :

I (ρ) =
1

l2TR











exp

(

−µeff lTR

(

1 +
ρ2

l2TR

)
1

2

)







a
(

1 + ρ2

l2
TR

)







1
(

1 + ρ2

l2
TR

) 1

2

+ µeff






+

b
(

1 + ρ2

l2
TR

) 1

2

















+
1

l2TR











exp
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−µeff lTR

(
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2
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d
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l2
TR
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1
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−
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(

c+ ρ2

l2
TR

) 1

2

















(1.18)

avec a = 0.0398, b = 0.0597, c = 5.4444 et d = 0.09284 dans le cas d’une interface

isoindice. La relation (1.18) est valable pour la ≥ ldec.

Modèle double source

Dans ce modèle, on considère deux sources diffusives au lieu d’une source. Les photons

ballistiques deviennent des photons diffusifs après un certain nombre d’événements de

dispersion ne = 1/(1 − g), c’est la raison pour laquelle, la source diffusive est placée en

z = lTR. Cependant, il existe des photons dits "photons courts" qui reviennent dans la
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direction opposée avant d’avoir atteint z = lTR et forment en z = 0 une seconde source

diffusive(voir figure 1.8). Le paramètre α représente l’amplitude relative des sources.

S(ρ = 0, z) = αδ(z = 0) + (1 + α)δ(z = lTR) (1.19)

Quand α = 0, il n’y a qu’une source diffusive et on retrouve le modèle de Haskell (rela-

tion (1.17)) tandis que lorsque α = 1, il n’y a qu’une source en z = 0. Le modèle double

source améliore de façon considérable la description de la source diffusive de photons [19].

Sur La figure 1.13, nous avons un exemple d’ajustement du modèle double sources

(courbe en bleu) pour un milieu non-absorbant (relation (1.17)) sur la variation radiale

d’intensité expérimentale (courbe noire). Le modèle est correct sur un intervalle allant de

ρ = [rayon du laser;∞[.

z

TR

Figure 1.8 – Positionnement des sources de photons diffusives en (ρ = 0, z = lTR) et

(ρ = 0, z = 0).

Mougel [65, 19] a donné un sens physique au paramètre α en montrant que ce paramètre

est corrélé à la partie arrière de la fonction de phase p(π) (voir la figure 1.9).

21



Chapitre 1. Bibliographie sur le transport de lumière en milieu isotrope

0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0.6

0.0001 0.001 0.01 0.1 1

P( )

H-G.

m=1.8

m=1.5

m=1.3

m=1.1

m=0.9

m=0.75
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1.3 Dispositif expérimental

D : Diode

O : Optique

L : Laser 

L.C.R : Retardateur à Cristaux Liquide

M : Miroir

M.S : Miroir semi-transparent

C : Caméra

R : Rhéomètre

E : Échantillon

V : Verre
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Figure 1.10 – Dispositif d’acquisition du transport incohérent de lumière polarisée
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1.3. Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental est constitué d’une source laser et d’une optique de foca-

lisation. La diode laser possède une longueur d’onde λ = 635 nm et une puissance de 5

mW. Grâce au système de focalisation de la diode laser, la taille du faisceau laser fait

environ 75 µm de rayon à une distance de 20 cm. On associe un polariseur linéaire à deux

retardateurs à cristaux liquides (L.C.R) en entrée et en sortie du milieu diffusant afin

de pouvoir générer ou analyser toutes les polarisations de la lumière. Ces retardateurs à

cristaux liquides sont contrôlés électriquement. La juxtaposition des deux L.C.R et d’un

polariseur linéaire permet, on le rappelle d’obtenir toutes les polarisations possibles. L’ac-

quisition des images de rétrodiffusion s’obtient à l’aide d’une caméra C.C.D MX12P de

résolution 1024 × 1024 en 12 bits de niveaux de gris. Ce système optique est placée à

l’intérieur d’un rhéomètre Physica, ce qui permet d’effectuer les mesures de diffusion de

lumière simultanément aux mesures des propriétés mécaniques des matériaux étudiés.

La mesure de la matrice de Mueller recquière l’acquisition de seize images intensités

Ii,j. Les indices i, j correspondent à l’indice de i de l’analyseur et l’indice j correspond

à l’indice j du générateur. Chaque image est la moyenne sur 50 images. Cette procé-

dure permet de réduire l’influence des spekcles (ensemble de petites tâches fluctuantes

qui apparaissent sur une image et qui lui donnent un aspect granuleux). La figure 1.11a)

représente la matrice intensité obtenue pour une émulsion huile/eau. Chaque élément de

la matrice correspond donc à une image intensité.

La matrice de Mueller se compose de seize images 2D (figure 1.11b)) et correspond à

la totalité des interactions du milieu diffusant avec l’onde électromagnétique. Elle corres-

pond à la matrice de passage qui permet de déterminer le champ électrique de sortie ~Es

à partir du champ électrique incident ~Ei dans tout le plan de rétrodiffusion.

A partir de cette matrice intensité, on calcule la matrice de Mueller par combinaisons

linéaires des images Iij de la matrice intensité (voir en annexe à la fin du chapitre). Les

combinaisons sont effectuées pixel par pixel suivant la relation (??). La figure 1.11b)

représente la matrice de Mueller dans le cas d’une émulsion huile/eau.
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Figure 1.11 – a) Matrice intensité expérimentale d’une émulsion huile/eau de rayon

moyen 222 nm, lTR = 0.668 b) Matrice de Mueller expérimentale d’une émulsion huile/eau

de rayon moyen 222 nm, lTR = 0.908 mm.

1.4 Mesure de la variation radiale d’intensité et déter-

mination de la longueur de transport à partir de

l’élément M11

S

Figure 1.12 – Discrétisation d’une image de rétrodiffusion en coordonnées polaires (re-

présentation en fausses couleurs)

A l’aide de la caméra C.C.D, on recueille en particulier une image de rétrodiffusion

correspondant à l’élément M11 de la matrice de Mueller. Cette image de rétrodiffusion

contient l’information sur la répartition spatiale d’intensité. A partir de cette image, la

grandeur expérimentale que l’on va exploiter est l’intensité lumineuse mesurée Imesurée(ρ)

par la caméra. Cette intensité lumineuse est en niveau de gris (unité arbitraire) donc en

bits.
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1.4.1 Calcul du barycentre

L’image va subir un premier traitement consistant à déterminer le barycentre de

l’image de l’élément M11. La relation (1.20) est appliquée aux pixels dont l’intensité est su-

périeure à Imax/2. Les indices i, j correspondent à l’indice de ligne et à l’indice de colonne

d’un pixel sur le capteur C.C.D.

xB =
∑

j

(

j
∑

i

Ii,j

)

/
∑

i,j

Ii,j

yB =
∑

i

(

i
∑

j

Ii,j

)

/
∑

i,j

Ii,j

(1.20)

1.4.2 Intégration angulaire

L’image est discrétisée en éléments de surface polaire avec ρ la distance au barycentre

de l’image et θ l’angle par rapport à l’axe horizontal selon la convention définie sur la

figure 1.12. On définit un élément de surface à l’aide de la relation ∆S = ρ∆θ∆ρ où ∆ρ = 1

pixel et ∆θ = 10̊ . Les intensités de chaque pixel ∆S sont alors moyennées et stockées dans

un tableau : la matrice intensité I où chaque élément II,J (avec I, J ∈ [1; 1024]) correspond

à l’intensité en bit pour chaque distance radial ρ en pixel et pour chaque angle θ. L’inten-

sité lumineuse mesurée Imesurée(ρ) est obtenue en faisant la moyenne sur tous les angles

θ pour chaque distance radiale ρ.

On corrige cette grandeur en ôtant le bruit Br en bits de la caméra puis on la normalise

avec le flux total Fl (bits.m2) reçu par la caméra pour obtenir l’intensité lumineuse ou

variation radiale d’intensité I(ρ) en m−2 :

I(ρ) =
Imesurée(ρ)− Br

Fl

(1.21)

avec :

Fl =

∫ ∞

0

[Imesurée(ρ)− Br] 2πρdρ (1.22)

Une fois que l’on a mesuré l’intensité radiale expérimentale, on la compare au modèle

de Haskell (relation (1.18)) et grâce à une méthode d’optimisation (méthode des moindres-

carrées), on peut obtenir la longueur de transport moyenne lTR et la longueur d’absorption

la.
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1.4.3 détermination de la longueur de transport

La figure 1.13 donne un exemple de variation radiale d’intensité obtenue sur une émul-

sion huile/eau non-absorbante. On ajuste la variation radiale d’intensité expérimentale sur

le modèle de Haskell pour un milieu non-absorbant (relation (1.17)). On s’aperçoit que

le modèle est correct sur un intervalle allant de ρ = [lTR;∞[. Sur cet intervalle, les deux

courbes se superposent. Pour modéliser entièrement la courbe de variation radiale d’inten-

sité, il est nécessaire d’utiliser le modèle à double source. En effet, le modèle double source

permet de modéliser la courbe sur l’intervalle ρ= [rayon du spot laser ; ∞[. Les travaux

de Julien Mougel [65] ont permis de montrer qu’on mesure la longueur de transport avec

une précision d’environ 10%.

En prenant l’exemple d’une émulsion huile/eau, nous allons voir les différentes étapes

permettant de mesurer la taille moyenne des gouttelettes formant la phase dispersée de

l’émulsion ainsi que la fraction volumique en particules. L’indice de réfraction relatif dans

le cas d’une émulsion d’huile/eau est égale à m = 1.46/1.33 ≈ 1.1.
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Figure 1.13 – Modélisation de la variation radiale d’intensité d’une émulsion huile/eau.

◦ : Données Expérimentales. Rouge : Modèle de Haskell avec lTR = 0.668 mm. Bleu :

Modèle double source avec lTR = 0.668 mm et α = 0.1449
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1.5 Mesure de la taille et de la concentration des par-

ticules à partir du transport de lumière polarisée

La première étape du traitement des matrices consiste à partir de l’élément M11 de

la matrice de Mueller à mesurer la longueur de transport par ajustement de la variation

radiale d’intensité sur le modèle de haskell (voir paragraphe 1.4). Une fois cette étape

effectuée, la phase suivante consiste alors à étudier les effets de polarisation. L’étude des

effets de polarisation permet connaissant l’indice de réfraction relatif m = 1.1 de déter-

miner la taille moyenne et la concentration en particules de la phase dispersée [24, 23].

La mesure des effets de polarisation permet de déduire une taille moyenne des objets

indépendamment de la fraction volumique 3v.

La mesure des effets de polarisation consiste à récupérer sur la matrice de Mueller les

variations angulaires d’intensité sur une couronne de rayon lTR ± lTR/10. Les variations

radiales d’intensité sont ensuite normalisées en multipliant les intensités par l2TR. Sur la

figure 1.15, on a représenté les variations angulaires d’intensité normalisées à partir des-

quelles on mesure les effets de polarisation dans le cas d’une émulsion huile/eau.

L’amplitude de polarisation est la moyenne des quatre amplitudes de polarisation

des éléments M12, M13, M21 et M31. La moyenne de polarisation est la moyenne de ces

amplitudes des éléments M22 et M33.
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en lTR pour l’émulsion huile/eau (concentration 2 %,rayon moyen 220 nm)
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1.5.1 Comparaison avec les simulations de Monte Carlo
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Figure 1.15 – Mesure de la taille par analyse des effets de polarisation pour l’émulsion

huile/eau a) Amplitude de polarisation b) Moyenne de polarisation (• Simulation de

Monte Carlo ; � Émulsion huiile/eau)

La dernière étape du traitement consiste à comparer l’amplitude de polarisation et la

valeur moyenne des effets de polarisation aux simulations de Monte Carlo afin de détermi-

ner la taille moyenne des particules connaissant l’indice de réfraction relatif m du milieu.

La base de données réalisée grâce aux simulations de Monte Carlo par Jérôme Dillet donne

les effets de polarisation d’un milieu d’indice de réfraction relatice m = 1.1 pour des tailles

de particules de quelques dizaines de nm à plusieurs µm. Sur la figure 1.15, on a inséré

les mesures expérimentales des effets de polarisation obtenus pour l’émulsion huile/eau

sur les simulations de Monte Carlo. Ainsi, grâce à l’amplitude de polarisation, on trouve

un rayon moyen des gouttelettes de 222 nm et grâce à la moyenne de polarisation, on

trouve une rayon moyen de 251 nm. Cette différence est due à la précision de mesure de
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la moyenne. Il suffit d’augmenter légérement la valeur de la moyenne pour avoir un rayon

moyen identique à celui obtenu à l’aide de la polarisation, soit un rayon moyen de 251 nm.

Connaissant la taille moyenne des particules (a = 251 nm) déterminée par le transport

diffusif de polarisation ainsi que l’indice de réfraction relatif m = 1.1, on obtient la fraction

volumique en particules en utilisant les relations (5.6), (1.8), et (1.9).

3v =
4/3πa3

lTRCscat(a,m)(1− g(a,m))
(1.23)

Les paramètres Cscat(a,m) et g peuvent être calculés grâce à la théorie de Mie (le

détail des calculs est disponible en annexe à la fin du chapitre). Cependant, cette relation

n’est pas valable en milieu concentré ; il faut tenir compte du phénomène de diffusion

dépendante. La diffusion dépendante intervient lorsque la distance interparticulaire est

proche de la longueur d’onde. La prise en compte de la diffusion dépendante se traduit

par l’ajout d’un terme correctif, le facteur de structure S(θ, x) dans les calculs théoriques.

Ce facteur de structure tend vers 1 lorsque la fraction volumique tend vers 0. En régime

de diffusion dépendante, la section efficace de dispersion, le facteur d’anisotropie et la

fonction de phase sont définis de la manière suivante :

Cscat(x,m) =
λ2

4πN2
m

∫ π

0

(

|J1(x,m, θ)|2 + |J2(x,m, θ)|2
)

S(θ, x)sin(θ)dθ

=
λ2

2πN2
m

∫ π

0

M11(x,m, θ)S(θ, x)sin(θ)dθ

(1.24)

p(x,m, θ) =
(

|J1(x,m, θ)|2 + |J2(x,m, θ)|2
)

S(θ, x)Fnorm (1.25)

Fnorm =
Cscat

λ2

4π2N2
m

(1.26)

g(x,m) =
1

Cscat(x,m)

λ2

4π2N2
m

∫ π

0

(

|J1(x,m, θ)|2 + |J2(x,m, θ)|2
)

S(θ, x)cos(θ)dθ (1.27)

Le facteur de structure peut être calculé pour des particules sphériques en utilisant,

par exemple, l’approximation de Percus-Yevick [19, 87].
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1.6 Transport incohérent de lumière non-polarisée en

un milieu anisotrope
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Figure 1.16 – Images de rétrodiffusion anisotrope d’un échantillon de microtubes de

lipides à 50 mg/ml pour différents cisaillements

La figure 1.16 représente l’élément M11 de la matrice de Mueller obtenu lorsqu’on

cisaille un milieu constitué de microtubes de lipides qui sont des particules anisotropes

de forme tubulaire. Les milieux dispersés concentrés en particules anisotropes ou en par-

ticules déformables lorsqu’ils sont soumis à un écoulement de cisaillement provoquent

une orientation partielle ou globale des particules anisotropes ou une déformation des

particules sous cisaillement. Cette anisotropie du milieu entraine alors une anisotropie du

transport incohérent de lumière non-polarisée. Concrétement, on observe une déformation

ou anisotropie de l’image de rétrodiffusion comme on peut le voir sur la figure 1.16. Au

centre de l’image, on observe une anisotropie perpendiculaire à la direction d’écoulement

des particules et loin du centre de l’image, on observe une seconde anisotropie de l’élément

M11 dans le sens d’écoulement des particules anisotropes.

Dans la suite, nous allons nous intéresser à ce phénomène afin de relier l’anisotropie de

l’élément M11 à l’anisotropie du milieu (soit la déformation des particules, soit l’orientation

des particules anisotropes).

1.7 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons effectué un état de l’art des techniques basées sur le

transport incohérent de lumière dans un milieu isotrope. Nous avons ainsi vu que lors de

l’interaction entre une onde électromagnétique plane et une particule sphérique, l’onde

électromagnétique est dispersée, on parle alors d’événement de dispersion. La théorie de

Mie montre que l’énergie dispersée autour de la particule sphérique est caractérisée par

trois grandeurs : la probabilité de dispersion ou fonction de phase p(x,m, θ), la section
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efficace de dispersion Cscat(x,m, θ) et le facteur d’anisotropie g. Ces grandeurs dépendent

du paramètre de taille x = 2πNma/λ et de l’indice de réfraction relatif m = Np/Nm où a

est le rayon de la particule, λ est la longueur d’onde, Np est l’indice de réfraction de la

particule et Nm est l’indice de réfraction du milieu environnant.

Nous avons ensuite rappelé que l’étude du transport incohérent de lumière non-polarisée

permet de déterminer la longueur de transport lTR qui est une grandeur diffusive. Puis,

nous avons également rappelé que l’étude du transport incohérent de lumière polarisée

permettait à partir de la longueur de transport et des effets de polarisation de déterminer

la taille des particules ainsi que la concentration des particules 3v connaissant l’indice de

réfraction relatif m.

Enfin, nous avons montré que l’orientation des particules déformables ou l’orientation

partielle ou globale de particules anisotropes provoquaient une anisotropie du transport

de lumière. Nous allons donc voir dans la suite comment déterminer l’anisotropie des

particules (soit la déformation, soit l’orientation) à partir de l’anisotropie du transport de

lumière.
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Annexe : Calcul des fonctions d’amplitude par la théorie

de Mie et facteur de structure

Voici les différentes étapes de calcul permettant d’obtenir les coefficients de Jones

(J1 (x,m, θ) et J2 (x,m, θ)) [15] pour une sphère homogène, connaissant x = 2πaNm/λ et

m = Np/Nm.

– Nous utilisons les fonctions de Bessel modifiées j (x) (1.28) et y (x) (1.29) :










j0 (x) = sin(x)
x

j1 (x) = sin(x)
x2 − cos(x)

x

jn (x) = 2n−1
x

jn−1 (x)− jn−2 (x) n ≥ 2

(1.28)











y0 (x) = − cos(x)
x

y1 (x) = − cos(x)
x2 − sin(x)

x

yn (x) = 2n−1
x

yn−1 (x)− yn−2 (x) n ≥ 2

(1.29)

– Puis nous définisons les fonctions ψ (x) (1.30), ζ (x) (1.31) et D(x,m) (1.32) :

ψn (x) = xj (x) n ≥ 2 (1.30)

ζn (x) = ψ (x) + ixyn (x) n ≥ 2 (1.31)
{

D0 (x,m) = − 1
tan(mx)

Dn (x,m) = 1
n

mx
−Dn−1(x)

− n
mx

n ≥ 1
(1.32)

– Nous calculons les fonctions an (x,m) (1.33) et bn (x,m) (1.34) :

an (x,m) =

(

Dn(x,m)
m

+ n
x

)

ψn (x)− ψn−1 (x)
(

Dn(x,m)
m

+ n
x

)

ζn (x)− ζn−1 (x)
n ≥ 1 (1.33)

bn (x,m) =

(

mDn (x,m) + n
x

)

ψn (x)− ψn−1 (x)
(

mDn (x,m) + n
x

)

ζn (x)− ζn−1 (x)
n ≥ 1 (1.34)

– Nous utilisons également les fonctions π (θ) (1.35) et τ (θ) (1.36) :










π0 (θ) = 0

π1 (θ) = 1

πn (θ) = 2n−1
n−1

cos (θ)πn−1 (θ)−
n

n−1
πn−2 (θ) n ≥ 1

(1.35)
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{

τ1 (θ) = cos (θ)

τn (θ) = n cos (θ)πn (θ)− (n+ 1)πn−1 (θ) n ≥ 2
(1.36)

– Nous pouvons alors calculer les amplitudes complexes de dispersion J1 (x,m, θ)

(1.37) et J2 (x,m, θ) (1.38) utilisées dans le formalisme de Jones. Le critère de conver-

gence est choisi sur les fonctions an (x,m) (1.33) et bn (x,m) (1.34). Ces fonctions

tendent vers 0 quand n augmente. Nous avons choisi la valeur de 10−10 sur les mo-

dules des deux fonctions comme critère d’arrêt.

J1 (x,m, θ) =
nb
∑

n=1

2n+ 1

n (n+ 1)
(an (x,m))πn (θ) + bn (x,m) τn (θ) (1.37)

J2 (x,m, θ) =
nb
∑

n=1

2n+ 1

n (n+ 1)
(an (x,m)) τn (θ) + bn (x,m)πn (θ) (1.38)
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Chapitre 2

Interaction entre une onde

électromagnétique et un ellipsoide
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Pour décrire le transport incohérent de lumière dans un milieu anisotrope, il est néces-

saire de connaître l’événement local de dispersion car l’objectif est de décrire le transport

de lumière en partant de l’événement local de dispersion. Par conséquent, nous intro-

duiront les différents paramètres qui permettent de décrire l’interaction entre une onde

électromagnétique plane et une particule de forme sphéroïdale.

Dans la première partie du chapitre, nous ferons l’état de l’art des méthodes de résolu-

tion des équations de Maxwell dans le cas d’une interaction entre une onde électromagné-

tique plane et une particule sphéroïdale. Et dans la seconde partie, nous nous intéresserons

à la fonction de phase d’une particule sphéroïdale et nous introduirons les grandeurs de

dispersion.

2.1 Interaction entre une onde électromagnétique plane

et une particule sphéroidale

On considère ici que les particules ont une forme sphéroïdale (prolate) de demi-grand

axe b et de demi-petit axe a. Le rapport a/b représente ainsi l’anisotropie de l’objet ou
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Figure 2.1 – Evénement de dispersion : interaction entre une onde électromagnétique

plane et une particule de forme sphéroïdale

facteur de forme compris entre 0 (particule infiniment allongée) et 1 (sphère). La caracté-

risation de la dispersion d’une onde électromagnétique plane par une particule nécessite

de connaître trois paramètres adimensionnels :

– Le paramètre de taille x = krv = 2πNmrv/λ où rv = (a2b)1/2 est le rayon de la

sphère de volume équivalent et λ est la longueur d’onde de l’onde électromagnétique

plane et Nm est l’indice de réfraction du milieu environnant.

– Le second paramètre adimensionnel est l’indice de réfraction relatif m = Np/Nm

avec Np l’indice de réfraction optique de la particule et Nm est l’indice de réfraction

du milieu environnant.

– Le troisième paramètre est le facteur de forme ε = a
b
, où a étant la longueur du

demi-petit axe et b étant la longueur du demi-grand axe (voir figure 2.1).

Par comparaison à une particule sphérique, dans le cas d’une particule sphéroïdale,

en plus de l’indice de réfraction relatif m et du paramètre de taille x, nous devons donc

tenir compte d’un troisième paramètre qui est l’anisotropie de la particule ε = a/b. En

outre, pour une particule sphérique, du fait de sa symétrie, les grandeurs de dispersion

telle que la fonction de phase ne dépendent que de l’angle θ. Dans le cas d’une particule
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sphéroïdale, il en sera autrement, les grandeurs de dispersion sont dépendantes cette fois

des angles θ, φ et de l’angle ξ entre la direction incidente de l’onde électromagnétique et

l’axe d’orientation de la particule (figure 2.1). Nous voyons ainsi que la perte de symétrie

sphérique rend le calcul de l’interaction entre une onde et un sphéroîde bien plus complexe.

2.1.1 Bibliographie sur les méthodes de résolution des équations

de Maxwell sur des particules de forme arbitraire

Il existe un grand nombre de techniques développées depuis un certain nombre d’année

permettant de résoudre le problème de l’interaction entre une onde électromagnétique

plane et une particule non-sphérique [2, 3, 28, 36, 58, 60]. Toutes ces techniques permettent

de résoudre les équations de Maxwell (relation (2.1))en considérant l’interaction entre une

particule sphéroïdale.

~rot~E = −µ0
∂~H

∂t

~rot~H = µ0ε0
∂~E

∂t

(2.1)

En sachant que µ0 est la perméabilité magnétique, H est le champ magnétique, ε0 est

la permittivité et E est le champ électrique.

Parmi les différentes méthodes de résolution, on peut citer :

– La méthode des Séparations des Variables (Separation Variable Method) est l’une

des méthodes les plus citées dans la littérature. Cette méthode consiste à résoudre

l’équation des ondes (équation de Helmotz) par la méthode de séparation des va-

riables usuellement utilisée pour résoudre les équations aux dérivées partielles. Cette

méthode a permis à Mie [55] de résoudre les équations de Maxwell sur une sphère

homogène et à Asano et al. [2],[3] de résoudre ces équations sur une particule sphé-

roïdale.

– L’Approximation des Dipôles Discrets (the Discrete Dipole Approximation) propo-

sée par DeVoe et al. [21], et revue par Draine et al. [28] est une autre méthode

permettant de résoudre les équations de Maxwell sur une particule de forme quel-

conque. Le principe de base de la méthode a été introduit par DeVoe et al. [21] pour

étudier les propriétés optiques d’aggrégats moléculaires. Draine et al. [28] ont rendu

cette méthode populaire en développant un code basé sur cette méthode : le code
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DDSCAT. Le principe de base de la méthode consiste à discrétiser la particule en

plusieurs volumes élémentaires Vj (j = 1...N, N volumes élémentaires). Chaque vo-

lume élémentaire en réponse au champ éléctrique incident ~Einc acquière un moment

dipolaire ~pj. Les dipôles intéragissent entre eux via leurs champs électriques. On ob-

tient alors un système d’équations linéaires permettant de calculer tous les moments

dipolaires ~pj et l’on détermine ainsi le champ électrique dispersé par chaque dipôle

j puis le champ électrique dispersé ~Escat par l’ensemble des dipôles. Le détail de la

méthode est disponible dans la référence [28].

– La méthode des différences finies consiste à discrétiser le temps t = n∆t et l’espace

x = i∆x, y = j∆y, z = k∆z avec i, j, k, n ∈ N et à résoudre les équations de Maxwell

à l’aide des discrétisations des dérivées temporelles et spatiales. Cette méthode a été

introduite par Yee [101]. On résoud directement la forme différentielle des équations

de Maxwell (relations (2.2) et (2.3)) dans le cas où ∆x = ∆y = ∆z.

H(i,j+1/2,k+1/2)n+1/2
x = H(i,j+1/2,k+1/2)n−1/2

x

+
∆t

µ0∆z

(

E(i,j+1/2,k+1)ny − E(i,j+1/2,k)ny

)

+
∆t

µ0∆z
(E(i,j,k+1/2)nz − E(i,j+1,k+1/2)nz )

H(i+1/2,j,k+1/2)n+1/2
y = H(i+1/2,j,k+1/2)n−1/2

y

+
∆t

µ0∆z
(E(i,j,k+1/2)nz − E(i,j,k+1/2)nz )

+
∆t

µ0∆z
(E(i+1/2,j,k)nx − E(i,j+1,k+1/2)nx)

H(i+1/2,j+1/2,k)n+1/2
z = H(i+1/2,j+1/2,k)n−1/2

z

+
∆t

µ0∆z
(E(i+1/2,j+1/2,k)nx − E(i+1/2,j,k)nx)

+
∆t

µ0∆z

(

E(i,j+1/2,k)ny − E(i+1,j+1/2,k)ny

)

(2.2)

En sachant que µ0 est la perméabilité magnétique, H est le champ magnétique et

E est le champ électrique.

40



2.1. Interaction entre une onde électromagnétique plane et une particule sphéroidale

E(i+1/2,j,k)n+1
x = E(i+1/2,j,k)nx

+
∆t

ε0∆z

(

H(i+1/2,j+1/2,k)n+1/2
z − H(i,j-1/2,k)n+1/2

z

)

+
∆t

ε0∆z

(

H(i+1/2,j,k-1/2)n+1/2
y − H(i+1/2,j,k+1/2)n+1/2

y

)

E(i,j+1/2,k)n+1
y = E(i,j+1/2,k)ny

+
∆t

ε0∆z

(

H(i,j+1/2,k+1/2)n+1/2
x − H(i,j+1/2,k-1/2)n+1/2

x

)

+
∆t

ε0∆z

(

H(i-1/2,j+1/2,k)n+1/2
z − H(i+1/2,j+1/2,k)n+1/2

z

)

E(i,j,k+1/2)n+1
z = E(i,j,k+1/2)nz

+
∆t

ε0∆z

(

H(i+1/2,j,k+1/2)n+1/2
y − H(i-1/2,j,k+1/2)n+1/2

y

)

+
∆t

ε0∆z

(

H(i,j-1/2,k+1/2)n+1/2
x − H(i+1/2,j+1/2,k+1/2)n+1/2

x

)

(2.3)

Où ε0 est la permittivité, H est le champ magnétique et E est le champ électrique.

– La méthode T-matrix utilisée dans notre étude a été développée par Mischenko

[58, 59, 60, 61, 63, 64] dans le but de calculer l’interaction entre une particule non-

sphérique et une onde électromagnétique. La méthode est basée sur la methode

Extended Boundary Condition Method ou Null Field Method par [95] et réactuali-

sée par Mischenko et al. [58, 59, 60, 61, 63, 64]. Le détail de la méthode sera exposé

dans le paragraphe 2.1.2.

Plusieurs études ont été réalisées afin de comparer les performances de chacunes des

méthodes existantes[36, 41, 93, 96, 99]. Ces études ont montré que la précision du calcul et

l’espace mémoire requis ainsi que le temps de calculs dépendaient généralement des trois

paramètres initiaux : le paramètre de taille x = 2πNmrv/λ, l’indice de réfraction relatif m

et le facteur de forme de la particule ε = a/b. Hovenier et al. [36] a comparé les matrices

de dispersion obtenues à l’aide de trois méthodes différentes : l’Approximation des dipôles

discrets (Discret Dipole Approximation method), la méthode EBCM (Extended Boun-

dary Condition method), plus connue sous le nom de méthode T-matrix, et la méthode

de Séparation des Variables (Separate Variable Method) pour des prolates et des oblates

et également pour des cylindres de dimensions finies ayant un paramètre de taille x = 5
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et un indice de réfraction relatif de m = 1, 5+ 0.1i. Les résultats de l’étude montrent une

bonne correspondance entre la méthode EBCM (Extended Boundary Condition method)

et la méthode de Séparation des Variables (SVM). Voshchinnikov et al. [93] comparent la

méthode de Séparation des Variables et la méthode T-matrix afin de calculer les proprié-

tés optiques d’un sphéroide homogène dont l’indice de réfraction relatif varie entre 1, 3 et

3 + 4i et un paramétre de taille supérieures à 30. Ils concluent dans cette étude que la

méthode SVM est une méthode extrêmement précise numériquement. Cependant, pour

des tailles de paramètres très élevés et des indices de réfraction très élevés, le système

d’équations linéaires nécessitant d’être résolu pour calculer les propriétés optiques de la

particule devient trop grand et des problèmes de convergence apparaîssent. Wriedt et al.

[99] calculent les propriétés optiques d’un cube d’indice de réfraction relatif m = 1.5 et

d’un cube d’indice de réfraction m = 1.334. Ils calculent ces propriétés à l’aide de trois

méthodes : la méthode EBCM, la méthode DDA et une troisième méthode, la méthode

Finite Difference Time Domaine (FDTD). Ils comparent les performances de ces trois

méthodes et observent que la méthode FDTD recquière énormément d’espace mémoire

comparée aux deux autres méthodes et que le temps de calcul est également très élevé.

La méthode DDA est utile pour calculer les propriétés optiques d’une particule de forme

quelconque, inhomogène et anisotrope. Cependant, cette technique nécessite de répeter le

même calcul pour chaque nouvel angle d’incidence du champ électrique extérieure.

Finalement, le tableau 2.1 compare les quatre méthodes que nous venons de citer en

terme de performance en montrant les avantages et les inconvénients de chaque méthode.

La méthode T-matrix est de loin la meilleure méthode de calcul des propriétés optiques

d’une particule non-sphérique car elle possède un avantage sur les autres techniques ; les

calculs n’ont pas besoin d’être répétés pour chaque nouvel angle incident contrairement

aux autres techniques. C’est ce qui rend le calcul extrêmement rapide comparativement.
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Méthode paramètre de taille avantages inconvénients

Discrete Dipole Approximation x < 1 utile pour des par-

ticules de forme

arbitraire (aniso-

trope et inhomo-

gène)

temps de calcul

long, converge

uniquement

pour les petites

particules

Separation Variable Method x < 30 rapide et précis

pour des geomé-

tries simples

ne converge pas si

x, m et l’ absorp-

tion sont impor-

tants

T-matrix x < 100 rapide et précis difficile à implé-

menter

Finite Differences Time Domain x < 100 facile à implémen-

ter

temps de calculs

long pour x ≥ 1

Table 2.1 – comparaison des différentes techniques de résolution des équations de Max-

well sur une particule non-sphérique

2.1.2 Description de la méthode T-matrix

x

z

y

e

e

re

r

Figure 2.2 – Repère global du laboratoire

Expression de la matrice de Jones à partir de la T-matrix

Pour pouvoir calculer les grandeurs de dispersion d’une particule sphéroïdale, il est

nécessaire de calculer la matrice de Jones définie par la relation (1.2). La méthode T-

matrix introduite par Waterman [95] permet de résoudre le problème de la dispersion

d’une onde éléctromagnétique plane par une particule homogène, de forme quelconque et
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permet ainsi de calculer la matrice de Jones. On reprend dans ce paragraphe les grandes

lignes des références [58, 64] dans lesquelles Mischenko détaille cette méthode et l’applique

au cas particulier des particules sphéroïdales dont l’axe d’orientation est confondu avec

l’axe Oz du repère de la particule (voir figure 2.1). Dans cette configuration, l’angle de la

direction incidente est l’axe d’orientation de la particule ξ = θinc.

Dans le repère du laboratoire, on exprime le champ électrique incident Einc(r) à partir

de la relation (2.4) :

Einc(r) = Einc
θ ~eθ + Einc

φ ~eφ (2.4)

Dans le formalisme de Jones, on exprime le champ électrique dispersé Esca(r) en fonc-

tion du champ électrique incident Einc(r) et de la matrice d’amplitude J telle que :

Esca(r) =
eikr

r

(

J2 J3

J4 J1

)

Einc(r) (2.5)

Où k = 2πNm/λ est le nombre d’onde dans le vide. Dans le repère de la particule, les

relations suivantes permettent de calculer les coefficients Ji (i = {1, 2, 3, 4}) de la matrice

d’amplitude (relation 1.2) à partir des coefficients Tij ({i, j} = {1, 2, 3, 4}) de la matrice

de transition T-matrix dans le repère de la particule (relation (2.14)) .

J2 =
1

k

∞
∑

n=1

∞
∑

n′=1

min(n,n′)
∑

m=min(n,n′)

× αmnn′ [T11
mnm′n′(kr, θ,φ)πmn(θ

sca)πmn′(θinc)

+ T21
mnm′n′(kr, θ,φ)τmn(θ

sca)πmn′(θinc)

+ T12
mnm′n′(kr, θ,φ)πmn(θ

sca)τmn′(θinc)

+ T22
mnm′n′(kr, θ,φ)τmn(θ

sca)τmn′(θinc)]

(2.6)

J3 =
−i

k

∞
∑

n=1

∞
∑

n′=1

min(n,n′)
∑

m=min(n,n′)

× αmnn′ [T11
mnm′n′(kr, θ,φ)πmn(θ

sca)τmn′(θinc)

+ T21
mnm′n′(kr, θ,φ)τmn(θ

sca)τmn′(θinc)

+ T12
mnm′n′(kr, θ,φ)πmn(θ

sca)πmn′(θinc)

+ T22
mnm′n′(kr, θ,φ)τmn(θ

sca)πmn′(θinc)t]

(2.7)
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J4 =
i

k

∞
∑

n=1

∞
∑

n′=1

min(n,n′)
∑

m=min(n,n′)

× αmnn′ [T11
mnm′n′(kr, θ,φ)τmn(θ

sca)πmn′(θinc)

+ T21
mnm′n′(kr, θ,φ)πmn(θ

sca)πmn′(θinc)

+ T12
mnm′n′(kr, θ,φ)τmn(θ

sca)τmn′(θinc)

+ T22
mnm′n′(kr, θ,φ)πmn(θ

sca)τmn′(θinc)]

(2.8)

J1 =
1

k

∞
∑

n=1

∞
∑

n′=1

min(n,n′)
∑

m=min(n,n′)

× αmnn′ [T11
mnm′n′(kr, θ,φ)τmn(θ

sca)τmn′(θinc)

+ T21
mnm′n′(kr, θ,φ)πmn(θ

sca)τmn′(θinc)

+ T12
mnm′n′(kr, θ,φ)τmn(θ

sca)πmn′(θinc)

+ T22
mnm′n′(kr, θ,φ)πmn(θ

sca)πmn′(θinc)]

(2.9)

En sachant que :

αmnn′ = in
′−n−1

[

(2n+ 1)(2n′ + 1)

n(n+ 1)n′(n′ + 1)

]

× exp[im(φsca − φinc)]

(2.10)

avec i2 = −1.

πmn(θ) =
mdn0m(θ)

sin(θ)
(2.11)

τmn(θ) =
ddn0m(θ)

d(θ)
(2.12)

La relation (2.13) donne l’expression des fonctions de Wigner dnmm′(θ) en fonction des

polynômes de Legendre Pn
mm′(cos(θ)) :

Pm
n (cos(θ)) = (−1)m

[

(n+m)!

(n−m)!

]1/2

dn0m(θ) (2.13)
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Expression de la T-matrix

On obtient alors la T-matrix grâce à la relation suivante :

T = −(RgQ)Q−1 (2.14)

Les éléments de la matrice Q s’obtiennent grâce aux relations (2.15-2.18) :

Q11
mnm′n′ = −ik0kJ

21
mnm′n′ − ik2J12mnm′n′ (2.15)

Q12
mnm′n′ = −ik0kJ

11
mnm′n′ − ik2J22mnm′n′ (2.16)

Q21
mnm′n′ = −ik0kJ

22
mnm′n′ − ik2J11mnm′n′ (2.17)

Q22
mnm′n′ = −ik0kJ

12
mnm′n′ − ik2J21mnm′n′ (2.18)

avec :











J11mnm′n′

J12mnm′n′

J21mnm′n′

J22mnm′n′











= (−1)m
∫

dS.n.











RgMm′n′(k0r, θ,φ)× M−mn(kr, θ,φ)

RgMm′n′(k0r, θ,φ)× N−mn(kr, θ,φ)

RgNm′n′(k0r, θ,φ)× M−mn(kr, θ,φ)

RgNm′n′(k0r, θ,φ)× N−mn(kr, θ,φ)











(2.19)

Où k0 = 2πNp/λ est le nombre d’onde à l’intérieur de la particule et dS correspond à

l’élément de surface et n à la normale à la surface S de la particule. Les fonctions d’ondes

sphériques Mmn et Nmn sont définies par les relations (2.20)-(2.25) :

Mmn(kr) = (−1)mdnh
(1)
n (kr)Cmn(θ)exp(imφ), (2.20)

Nmn(kr) = (−1)mdn

{

n(n+ 1)

kr
h(1)
n (kr)Pmn(θ) +

1

kr
(krh(1)

n (kr))′Bmn(θ)

}

, (2.21)

Bmn(θ) = ~eθ
d

dθ
dn0m(θ) + ~eφ

im

sin(θ)
dn0m(θ), (2.22)

Cmn(θ) = ~eθ
im

sin(θ)
dn0m(θ)− ~eφ

d

dθ
dn0m(θ), (2.23)

Pmn(θ) = ~erd
n
0m(θ), (2.24)
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dn =

[

2n+ 1

4πn(n+ 1)

]1/2

, (2.25)

Les fonctions h
(1)
n correspondent aux fonctions de Hankel sphérique du premier ordre.

La relation (2.26) donne l’expression des fonctions de Wigner dnmm′(θ) en fonction des

polynômes de Legendre Pn
mm′(cos(θ)) :

dnmm′(θ) = im
′−mPn

mm′(cos(θ)). (2.26)

Enfin, pour obtenir les expressions des fonctions RgMmn et RgNmn, on remplace dans

les relations (2.20) et (2.21) les fonctions de Hankel sphérique du premier ordre h
(1)
n par

les fonctions de Bessel sphérique du premier ordre jn.

Les éléments de la matrice RgQ s’obtiennent grâce aux relations (2.27)-(2.30) :

RgQ11
mnm′n′ = −ik0kRgJ

21
mnm′n′ − ik2RgJ12mnm′n′ (2.27)

RgQ12
mnm′n′ = −ik0kRgJ

11
mnm′n′ − ik2RgJ22mnm′n′ (2.28)

RgQ21
mnm′n′ = −ik0kRgJ

22
mnm′n′ − ik2RgJ11mnm′n′ (2.29)

RgQ22
mnm′n′ = −ik0kRgJ

12
mnm′n′ − ik2RgJ21mnm′n′ (2.30)

avec :











RgJ11mnm′n′

RgJ12mnm′n′

RgJ21mnm′n′

RgJ22mnm′n′











= (−1)m
∫

dSn.











RgMm′n′(k0r, θ,φ)× RgM−mn(kr, θ,φ)

RgMm′n′(k0r, θ,φ)× RgN−mn(kr, θ,φ)

RgNm′n′(k0r, θ,φ)× RgM−mn(kr, θ,φ)

RgNm′n′(k0r, θ,φ)× RgN−mn(kr, θ,φ)











(2.31)

En sachant que dS correspond à l’élément de surface et n à la normale à la surface S

de la particule.

Nous avons choisi dans le cadre de cette thèse d’utiliser la version développée par

Mishchenko[58, 59, 60, 61, 63, 64] et accessible en ligne [62].
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2.2 Résultats du code T-matrix : Etude des fonctions

de phase

2.2.1 Les grandeurs de dispersion

La section efficace de dispersion différentielle

Grâce au code de calcul de Mischenko [62], nous pouvons déterminer la matrice de

Mueller d’une particule sphéroïdale connaissant le paramètre de taille x, l’indice de ré-

fraction relatif m, et le facteur de forme de la particule ε. Tous les éléments de la matrice

de Mueller sont accessibles connaissant la direction de l’onde incidente (θinc,φinc) dans

le repère de la particule et l’orientation ξ entre la direction de l’onde incidente et l’axe

d’orientation de la particule (voir figure 2.1).

Contrairement à une particule sphérique, les grandeurs de dispersion dépendent cette

fois-ci de l’angle azimutal φ, mais également du facteur de forme ε de la particule et de

l’angle ξ.

La section efficace de dispersion différentielle dCscat/dΩ(m
2) [64] correspond à la dis-

tribution angulaire de l’énergie dispersée autour de la particule. Il s’agit en clair de la

puissance dispersée par la particule à l’intérieur d’un angle solide dΩ = sin(θ)dθdφ dans

une direction par unité d’intensité. La section efficace de dispersion différentielle défi-

nie par la relation (2.32) dépend des éléments Mx,m,ε
1j (ξ, θ,φ)(j = 1, ..., 4) de la matrice

de Mueller, mais également de l’état de polarisation ~S = (Sinc
0 , Sinc

1 , Sinc
2 , Sinc

3 ) de l’onde

électromagnétique incidente :

dCscat

dΩ
=

Mx,m,ε
11 (ξ, θ,φ)Sinc

0 +Mx,m,ε
12 (ξ, θ,φ)Sinc

1 +Mx,m,ε
13 (ξ, θ,φ)Sinc

2 +Mx,m,ε
14 (ξ, θ,φ)Sinc

3

Sinc
0

(2.32)

Dans notre cas, seul le transport de lumière non-polarisée nous intéresse. Or, pour

une onde non-polarisée, le vecteur de Stokes ~S moyenné dans le temps est (1, 0, 0, 0). Par

conséquent, la relation (2.33) donne la section efficace de dispersion différentielle dans le

cas d’une onde incidente non-polarisée :

dCscat

dΩ
= Mx,m,ε

11 (ξ, θ,φ) (2.33)
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Définitions des grandeurs de dispersion

Lorsqu’on illumine une particule par une onde électromagnétique plane, l’énergie trans-

mise par la particule à un détecteur placé derrière la particule est plus faible que celle

transmise au détecteur en l’absence de particule : c’est le phénomène d’extinction.

La section efficace d’extinction Cext (de dispersion Cscat ou d’absorption) est le rapport

entre la vitesse d’extinction (de dispersion ou d’absorption Cabs) à travers une particule

et l’intensité incidente. La relation (2.34) donne la relation entre les différentes sections

efficaces de dispersion Cscat, d’absorption Cabs et d’extinction Cext :

Cext = Cscat + Cabs. (2.34)

Pour une particule non-absorbante : Cext = Cscat. On rappelle également la définition

de la section projetée G(ξ) d’une particule (2.35) de forme spheroïdale (prolate) :

G(ξ) = πa(b2sin2(ξ) + a2cos2(ξ))1/2 (2.35)

On définit alors la section efficace de dispersion adimensionnée comme étant le rapport

entre la section efficace de dispersion et la section projetée (2.36) :

Qscat(ξ) =
Cx,m,ε

scat (ξ)

G(ξ)
(2.36)

Soit : pour ξ = 0̊ ; Qscat = Cx,m,ε
scat (0)/(πa2) et ξ = 90̊ ; Qscat = Cx,m,ε

scat (π/2)/(πab).

– La section efficace de dispersion Cx,m,ε
scat (ξ) correspond au rapport entre la vitesse

d’extinction de l’énergie à travers la particule et l’intensité incidente. Elle est définie

par la relation 2.38 :

Cx,m,ε
scat (ξ) =

∫

4π

dCscat

dΩ
=

∫

4π

Mx,m,ε
11 (ξ, θ,φ)dΩ (2.37)

Soit :

Cx,m,ε
scat (ξ) =

∫ π

0

∫ 2π

0

Mx,m,ε
11 (ξ, θ,φ)sin(θ)dθdφ (2.38)

– La fonction de phase correspond à la probabilité de présence des photons incidents

dans la direction (θ,φ). Elle est, après avoir rencontrée la particule, définie par la

relation (2.39) :
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px,m,ε(~ninc, ~nsca) = px,m,ε(ξ, θ,φ) =
4π

Cscat(ξ)

dCCscat

dΩ
=

4π

Cscat(ξ)
Mx,m,ε

11 (ξ, θ,φ)

(2.39)

en sachant que la fonction de phase vérifie la relation de normalisation
∫

4π
pdΩ = 4π.

– On définit le facteur d’anisotropie qui est le cosinus moyen de l’angle de dispersion

par la relation (2.41) :

gx,m,ε(ξ) =
1

Cx,m,ε
scat (ξ)

∫

4π

dCscat

dΩ
cos(θ)dΩ =

1

Cx,m,ε
scat (ξ)

∫

4π

Mx,m,ε
11 (ξ, θ,φ)cos(θ)dΩ

(2.40)

Soit :

gx,m,ε(ξ) =

∫ π

0

∫ 2π

0
Mx,m,ε

11 (ξ, θ,φ)sin(θ)cos(θ)dθdφ
∫ π

0

∫ π

0
Mx,m,ε

11 (ξ, θ,φ)sin(θ)dθdφ
(2.41)

2.2.2 Incidence parallèle

La figure 2.3 représente la fonction de phase pξ(θ,φ) d’une particule de forme sphéroï-

dale (prolate) de paramètre de taille x = 1 (à gauche) et d’une particule de paramètre de

taille x = 5 (à droite). L’indice de réfraction relatif des deux particules est identique pour

les deux particules m = 0.66. On se place dans le repère de la particule et la particule

est orientée suivant l’axe Oz du repère de la particule. L’onde électromagnétique plane se

déplace suivant l’axe Oz. La fonction de phase est représentée en échelle logarithmique.

On fait varier dans les deux cas le facteur de forme des particules de ε = 1 à ε = 0.1.

En clair, on déforme la particule et celle-ci passe d’une particule parfaitement sphérique

à une particule allongée.

Il n’y a pas de dépendance de la fonction de phase par rapport à l’angle azimutal φ en

raison de l’axisymétrie de la particule par rapport à l’onde incidente. Ensuite, la dispersion

se produit de manière privilégiée vers l’avant de la particule quelque soit le facteur de forme

ε de la particule, comme ce serait le cas pour une particule sphérique. Quand le facteur

de forme augmente, c’est-à-dire qu’on déforme de plus en plus la particule, la dispersion

vers l’avant augmente quelque soit le paramètre de taille x.

2.2.3 Incidence normale

La figure 2.4 représente la fonction de phase pξ(θ,φ) d’une particule de forme sphé-

roïdale (prolate) de paramètre de taille x = 1 (à gauche) et d’une particule de paramètre
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de taille x = 5 (à droite). L’indice de réfraction relatif des deux particules est identique

pour les deux particules et vaut m = 0.66. On se place dans le repère de la particule et la

particule est orientée suivant l’axe Ox du repère du laboratoire. L’onde électromagnétique

plane incidente se déplace toujours suivant l’axe Oz. La fonction de phase est représentée

en échelle logarithmique. Comme précédemment, nous faisons varier dans les deux cas le

facteur de forme des particules de ε = 1 à ε = 0.1, on passe d’une particule parfaitement

sphérique à une particule extrêmement allongée.

On constate qu’à incidence normale, la dispersion se fait de manière privilégiée vers

l’avant et mais cette fois-ci dans la direction perpendiculaire à l’axe d’orientation de la

particule. La figure 2.5 qui représente les fonctions de phase de la figure 2.4 projetées dans

le plan Oxy rend encore mieux compte de cet effet. Comme précédemment, la dispersion

vers l’avant augmente avec lorsque l’anisotropie de la particule augmente, c’est-à-dire

lorsque le facteur de forme diminue. Pour les particules dont le paramètre de taille x ≥ 5,

la totalité de la dispersion se produit vers l’avant.
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x y

z

OEM ( )

x y

z

OEM ( )
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z

OEM ( )

= 0.1

= 1

= 0.5

x = 1 x = 5

Figure 2.3 – Influence du facteur de forme sur la fonction de phase d’une particule de

forme sphéroidale (prolate) d’indice de réfraction m = 0.66, de paramètre de taille x = 1

(gauche) et x = 5 (droite) à incidence parallèle.
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= 0.1

Figure 2.4 – Influence du facteur de forme sur la fonction de phase d’une particule de

forme sphéroidale (prolate) d’indice de réfraction m = 0.66, de paramètre de taille x = 1

(gauche) et x = 5 (droite) à incidence normale.
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Figure 2.5 – Fonctions de phase de la figure 2.4 dans le plan Oxy pour différents para-

mètres de taille

Les temps de calculs observés varie en fonction de l’indice de réfraction relatif m, du

facteur de forme ε et du paramètre de taille x. Globalement, les temps de calculs sont de

l’ordre de la minute pour les faibles paramètres de taille (x < 1) quelque soit le facteur de

forme ε. Pour les paramètres de taille plus élevés, les temps de calculs dépendent du facteur

de forme. Typiquement, le temps de calcul est de quelques heures pour des facteurs de

forme ε < 0.5 et il peut atteindre une journée entière pour des facteurs de forme ε > 0.5.

Il est à noter que lorsque l’indice de réfraction relatif m ≥ 1, on observe des problèmes

de convergence du code de calcul. Pour y remèdier, il est nécessaire de réduire les critères

de convergence. Enfin, on peut ajouter que le temps de calcul s’allonge nettement lorsque

l’indice de réfraction relatif m ≥ 1.
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2.2.4 Etude de la section efficace de dispersion Cx,m,ε
scat (ξ)
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Figure 2.6 – Evolution de la section efficace de dispersion Cx,m,ε
scat (ξ) en fonction de l’orien-

tation ξ de la particule pour une particule d’indice de réfraction m = 0.66 et un paramètre

de x = 1a) et x = 5b).

Dans ce paragraphe, nous nous intéressons aux propriétés de la section efficace de dis-

persion en fonction des paramètres adimensionnels : x paramètre de taille de la particule,

ε facteur de forme et ξ orientation de la particule dans le repère de la particule sur la

section efficace de dispersion Cx,m,ε
scat (ξ).

La figure 2.6 représente la variation de la section efficace de dispersion en fonction de

l’orientation de la particule ξ pour m = 0.66, x = 1 et x = 5. On fait varier le facteur

de forme (ε = 0.1, .., 1). On observe dans les deux cas que la section efficace de dispersion

possède deux extrémas : un minimum en ξ = 0 et ξ = 180̊ et un maximum en ξ = 90̊ .

Cela signifie que la particule disperse un maximum d’énergie à incidence normale. La

section efficace de dispersion tend vers une constante lorsque le facteur de forme ε tend

vers 1. Lorsque la particule est sphérique, la section efficace de dispersion est la même en

raison de la symétrie sphérique quelque soit l’orientation de la particule. La section effi-

cace dépend ainsi des propriétés du milieu x paramètre de taille des particules, m indice

de réfraction relatif, et ε facteur de forme des particules mais également de l’orientation

ξ de la particule (voir figure 2.6).

Nous décidons d’étudier dans un deuxième temps la section efficace adimensionnée

pour une orientation ξ donnée par la section projetée G(ξ). Le but recherché est de s’abs-
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traire de l’influence de l’orientation ξ.
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Figure 2.7 – a)Evolution de la section efficace de dispersion adimensionnée en fonction

du paramètre de taille x à incidence normale ξ = 90̊ , b)Evolution de la section efficace de

dispersion adimensionnée en fonction du paramètre de taille x à incidence oblique ξ = 0̊ ,

c)Evolution de la section efficace de dispersion adimensionnée en fonction du facteur de

forme ε à incidence normale ξ = 90̊ , d)Evolution de la section efficace de dispersion

adimensionnée en fonction du facteur de forme. ε à incidence oblique

La figure 2.7a) représente l’évolution de la section efficace adimensionnée pour une

particule d’indice de réfraction m = 0.66 à incidence normale ξ = 90̊ , pour différents

facteurs de forme en fonction du paramètre de taille x. On constate que la section efficace

augmente lorsque le paramètre de taille augmente. Il en est de même en incidence parallèle

sur la figure 2.7b). Vers les grandes tailles, on observe sur ces deux figures que la section

efficace adimensionnée oscille et tend à se stabiliser vers la valeur 2. Cette observation a

déja été faite par Asano [2], c’est ce qu’on appelle le paradoxe d’extinction. Van de Hulst

[89] démontre que dans la limite de l’optique géométrique, c’est-à-dire lorsque la taille des

particules est très grande par rapport à la longueur d’onde, la section efficace d’extinction

Cext est égale à 2 fois la section projetée dans la direction de l’onde incidente. Il est à

noter que cette limite de l’optique géométrique est atteinte pour des paramètres de taille
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x ≥ 10, c’est-à-dire des particules 2 fois supérieure à la longueur d’onde environ.

Les figures 2.7c) et d) représente l’évolution de la section efficace adimensionnée pour

une particule d’indice de réfraction m = 0.66 à incidence parallèle ξ = 0̊ , pour dif-

férents paramètres de taille x en fonction du facteur de forme. La section efficace adi-

mensionnée reste constante quelque soit le facteur de forme ε : la déformation à volume

constant conserve donc l’énergie dispersée par la particule. Lorsque le paramètre de taille

x de la particule augmente la section efficace de dispersion adimensionnée augmente :

les particules les plus grandes dispersent plus d’énergie que les particules de petite taille.

Cependant, sur ces figures, nous observons tout de même une dépendance en ξ de la sec-

tion efficace Cscat adimensionnée (on est en échelle logarithmique). Par conséquent, nous

décidons de nous intéresser à la section efficace moyennée sur tous les angles ξ.

2.2.5 Etude de la section efficace de dispersion moyenne < Cx,m,ε
scat (ξ) >
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Figure 2.8 – a)Evolution de la section efficace de dispersion moyenne adimensionnée en

fonction du paramètre de taille x pour une particule d’indice de réfraction m = 0.66,

b)Evolution de la section efficace de dispersion moyenne adimensionnée en fonction du

paramètre de taille x pour une particule d’indice de réfraction m = 1.1.
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Dans ce paragraphe, nous allons nous intéresser à présent à la section efficace moyennée

dans l’espace et définie par la relation (2.42) :

< Cx,m,ε
scat (ξ) >=

1

2

∫ π

0

Cx,m,ε
scat (ξ)sin(ξ)dξ (2.42)

On normalise cette fois-ci la section efficace de dispersion moyennée sur tous les angles

ξ avec le rayon de la sphère de volume équivalent rv.

< Qscat(ξ) >=
< Cx,m,ε

scat (ξ) >

πr2v
(2.43)

Les figures 2.8a) et b) représentent l’évolution de la section efficace adimensionnée

moyenne pour une particule d’indice de réfraction m = 0.66 et pour une particule d’in-

dice de réfraction m = 1.1 pour différents facteurs de forme en fonction du paramètre de

taille x. On constate que la section efficace adimensionnée moyenne augmente lorsque le

paramètre de taille augmente. Vers les grandes tailles, on observe sur ces deux figures que

la section efficace adimensionnée tend à se stabiliser vers la valeur 2 comme précédem-

ment. Cependant, contrairement, à ce que nous avons observé sur les figures 2.7a) et b),

il n’y a plus de dépendance vis-à-vis de l’angle ξ. La moyenne sur tous les angles, nous

permet d’obtenir la section efficace moyenne du milieu isotrope équivalent dans lequel

toutes les particules sont orientées aléatoirement.

Les figures 2.8c) et d) représentent l’évolution de la section efficace adimensionnée en

fonction du facteur de forme ε pour différents paramètres de taille x. On observe que

la section efficace adimensionnée reste constante quelque soit le facteur de forme ε. On

observe également que la section efficace augmente comme sur les figures 2.7a et b) lorsque

le paramètre de taille x la particule augmente. Les conclusions sont donc les mêmes que

précédemment, les particules les plus grandes dispersent plus d’énergie que les particules

de petites tailles et la déformation d’une particule à volume constant permet de conserver

l’énergie dispersée par la particule.

2.3 Conclusion

Ce chapitre concerne l’étude de l’interaction entre une onde électromagnétique plane

et une particule anisotrope seule. Les particules considérées sont des ellipsoides axisymé-

triques, allongées et non-absorbantes.

Lorsqu’une onde électromagnétique rencontre une particule, il y a dispersion de l’éner-

gie autour de la particule. La distribution d’énergie dans l’espace est caractérisée par la
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probabilité de dispersion px,m,ε(ξ, θ,φ), la section efficace de dispersion Cx,m,ε
scat (ξ) et le

facteur d’anisotropie g(ξ). Ces grandeurs dépendent des paramètres adimensionnés : x le

paramètre de taille, m l’indice de réfraction relatif, ε le facteur de forme de la particule

et de l’orientation ξ de la particule par rapport à la direction de l’onde incidente.

Nous avons fait un état de l’art des méthodes existantes à l’heure actuelle permet-

tant de résoudre l’interaction entre une onde éléctromagnétique plane et nous avons chois

d’utiliser la méthode la plus précise et la plus rapide à savoir la méthode T-matrix. Enfin,

nous avons terminé ce chapitre en étudiant l’influence de l’orientation de la particule sur

la fonction de phase et sur la section efficace de dispersion Cx,m,ε
scat . Nous avons observé

que la section efficace de dispersion, comme toutes les grandeurs de dispersion, dépendait

de l’orientation de la particule contrairement à ce que l’on trouve dans la littérature. La

moyenne sur tous les angles permet d’obtenir les grandeurs de dispersion du milieu iso-

trope équivalent dans lequel toutes les particules sont orientées aléatoirement.

A présent, nous allons nous intéresser à l’influence de la forme, de la taille et du

rapport d’indice de réfraction sur l’interaction entre une onde électromagnétique plane et

une collection de particules sphéroïdales toutes orientées dans la même direction.
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Chapitre 3

Transport incohérent de lumière dans

une collection de particules anisotropes
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Lorsqu’on éclaire un milieu constitué d’une collection de particules, la lumière se pro-

page dans le milieu et on parle alors du phénomène de diffusion de lumière. Ce phénomène

est particulièrement efficace lorsque le milieu est turbide. Par ailleurs, dans un milieu tur-

bide, l’orientation partielle ou globale d’une collection de particules anisotropes (fibres,

globules sous cisaillement, emulsions,...) provoque une anisotropie du transport de lumière

[1, 7, 43, 45]. L’objectif étant de se servir de cette propriété pour caractériser l’orientation

et/ou la déformation des particules anisotropes, il est donc nécessaire d’étudier ce phé-

nomène de diffusion et de trouver le lien qui relie l’anisotropie du transport de lumière à

l’anisotropie et l’orientation des objets.

Dans ce chapitre, nous allons à présent nous intéresser au transport incohérent de

lumière dans une collection de particules anisotropes en nous plaçant dans le cas où les

particules sont toutes orientées (afin de s’abstraire dans un premier temps de l’influence

de l’orientation sur le transport de lumière). L’application concerne par exemple des par-

ticules qui auront la possibilité de se déformer sous cisaillement. En se déformant, nous
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Chapitre 3. Transport incohérent de lumière dans une collection de particules anisotropes

supposerons que les particules prennent la forme d’un sphéroïde alongé (prolate).

La deuxième partie du chapitre sera consacrée à la résolution de l’équation du transfert

radiatif dans une collection de particules anisotropes à l’aide des simulations de Monte

Carlo. Nous introduirons pour ce faire une nouvelle grandeur qui est la longueur de trans-

port moyenne et qui correspond à la longueur de transport du milieu isotrope équivalent

dans lequel toutes les particules sont orientées aléatoirement.

La dernière partie de ce chapitre sera dédiée à l’analyse des simulations de Monte

Carlo. Nous verrons de quelle façon il est possible de relier l’anisotropie du transport

incohérent de lumière à l’anisotropie des objets.

3.1 Bibiliographie sur la diffusion de lumière en milieu

anisotrope

Depuis un certain nombre d’années, l’intérêt pour le phénomène de diffusion multiple

de lumière dans un milieu anisotrope n’a cessé de croître. Le problème de la résolution

de l’équation du transfert radiatif régissant ce phénomène s’est alors tout naturellement

posé. Il existe deux approches principales permettant d’aborder le transfert radiatif dans

un tel milieu.

La première approche consiste à considérer une solution approchée sous la forme d’une

équation de diffusion. Nous avons en effet montré qu’une telle approximation est excel-

lente en milieu isotrope. Pour prendre en compte l’anisotropie du milieu, le coefficient de

diffusion D n’est plus une constante mais un tenseur de diffusion
=⇒
D (relation (3.1)) :

(∇.
=⇒
D ).∇φ(~r)−

1

la
φ(~r) = S(~r) (3.1)

Le tenseur de diffusion
=⇒
D est défini par la relation (3.2) :

=⇒
D =







Dxx 0 0

0 Dyy 0

0 0 Dzz






(3.2)

Où les coefficients du tenseur
=⇒
D sont les coefficients de diffusion suivant les directions

principales.
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Pour un milieu anisotrope ayant un axe de symétrie (l’axe principal d’anisotropie)

deux coefficients de diffusion sont nécessaires (un coefficient suivant chaque direction

principale) : D|| coefficient de diffusion parallèle à l’axe de symétrie du milieu et D⊥ coeffi-

cient de diffusion perpendiculaire à l’axe de symétrie du milieu. Wiersma et al. [97] choisit

cette approche pour étudier le phénomène de diffusion multiple anisotrope dans un milieu

constitué de cristaux liquides nématiques. On retrouve également cette approche dans les

travaux de Kao et al. [42] également sur les cristaux liquides nématiques. Enfin Johnson

et al. [39] se servent de cette méthode pour étudier la diffusion de lumière anisotrope

et mesurer les coefficients de diffusion dans un milieu constitué de phosphide gallium

macroporeux faiblement absorbant et dans un autre milieu constitué de fibres plastiques

parfaitement orientées [40]. Johnson et al. resolvent l’équation de diffusion (relation 3.1)

et obtiennent une solution analytique de la fluence φ(~r). Ensuite, ils mesurent la fluence

et la comparent au modèle analytique pour déterminer les coefficients de diffusion Dxx,

Dxx et Dzz.

Ces études s’inspirent fortement des travaux menés par Sapienza et al. [77] et Van

Tiggelen et al. [90] sur le cône cohérent de lumière rétrodiffusée. En effet, on observe une

anisotropie du transport cohérent de lumière dans le cas des milieux anisotropes comme

les cristaux liquides nématiques. Dans ces études [77, 90], on introduit les longueurs de

transport parallèle l|| et perpendiculaire l⊥ pour expliquer l’anisotropie du cône cohérent

de lumière sachant que D|| = 1/3v||l|| et D⊥ = 1/3v⊥l⊥. Les paramètres v|| et v⊥ corres-

pondent aux vitesses de propagation parallèle et perpendiculaire.

La seconde approche est celle développée par Heino et al. [34] qui propose une ap-

proximation de diffusion anisotrope pour résoudre l’équation du transport radiatif dans

un milieu constitué d’un mélange de particules sphériques et de cylindres de dimension

infinie tous orientés dans la même direction. Il résoud cette équation à l’aide de deux

méthodes : la première est basée sur les simulations de Monte Carlo et la seconde est une

méthode combinant la méthode des éléments finis et la méthode de l’élément de frontière

(Boundary Element Method). Il s’avère alors que les deux méthodes donnent des résultats

similaires.

Kienle et al. [44] propose une étude comparative entre la première approche et deux

approches basées sur des simulations de Monte Carlo. Ainsi, il résoud l’équation de dif-

fusion anisotrope (relation (3.1)) avec un tenseur de diffusion anisotrope. La seconde

technique consiste à effectuer des simulations de Monte Carlo du transport incohérent de
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Chapitre 3. Transport incohérent de lumière dans une collection de particules anisotropes

lumière dans un milieu constitué d’un mélange de particules cylindriques et de particules

sphériques. L’anisotropie du transport provient dans leurs travaux de l’anisotropie de la

section efficace de dispersion. La troisième technique consiste à réaliser des simulations

de Monte Carlo du transport incohérent de lumière dans un milieu constitué de cylindres

infinis tous orientés dans la même direction et de particules sphériques. L’interaction entre

les photons et les cylindres est décrite par la résolution des équations de Maxwell. Kienle

et al. [44] comparent alors les trois méthodes et observent que les résultats des simulations

de Monte Carlo différent de ceux obtenus avec la résolution de l’équation de diffusion ani-

sotrope. Ces différences s’accentuent d’autant plus que le milieu est anisotrope. Berdnik

et al. [11] s’intéressent au phénomène de diffusion de lumière dans un milieu constitué

de particules sphéroïdales toutes orientées suivant la même direction dans le cas où le

faisceau incident fait une angle θ0 avec la surface (voir figure 3.1). Ils résolvent l’équation

du transport radiatif et calculent la luminance aux frontières du milieu. Les grandeurs

de dispersion sont calculées à l’aide de l’approximation de Rayleigh-Gans et dépendent

toutes de l’orientation ξ de la particule.

Figure 3.1 – Milieu constitué de particules sphéroïdales orientées suivant la même direc-

tion Berdnik et al. [11]

Toutes les études qui ont été citées jusqu’à présent considéraient la longueur de dis-

persion ls comme constante, à l’exception de Kienle et al. [44] et de Berdnik et al. [11].

Or comme nous l’avons démontré précédemment dans le chapitre 1 dans un milieu consti-

tué de particules anisotropes, les grandeurs de dispersion dépendent de l’angle ξ entre

l’axe d’orientation de la particule et la direction du photon incident. Ainsi, la relation

(3.3) est l’équation considérée du transfert radiatif pour un milieu constitué de particules

anisotropes :

~s.~∇L (~r, ~s) = −

(

1

ls(ξ)
+

1

la

)

L (~r, ~s) +
1

ls(ξ)

∫

4π

p
(

~s, ~s
′

)

L (~r, ~s) dΩ
′

+Q(~r, ~s) (3.3)
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Le terme p(~s, ~s
′

) désigne la fonction de phase, c’est-à-dire la probabilité qu’une onde

incidente dans la direction ~s
′

soit dispersée dans la direction ~s et Q(~r, ~s) représente la

source interne (les photons entrant dans le milieu). Le terme ls(ξ) correspond à la lon-

gueur de dispersion qui est la distance moyenne entre deux événements de dispersion.

La longueur d’absorption la désigne la distance moyenne parcourue par un photon avant

qu’il ne soit absorbé par le milieu et elle est considérée comme isotrope en moyenne.

Cette formulation (3.3) de l’équation du transfert radiatif se retrouve dans la référence

[11]. Dans cette étude, nous choisissons de résoudre l’équation du transfert radiatif au

moyen de simulations de Monte Carlo dans le cas d’un milieu constitué particules qui se

déforment progressivement sous l’influence d’un champ extérieur (prennant ainsi la forme

d’un prolate) toutes orientées dans la même direction.

Contrairement à Berdnik et al. [11], nous allons chercher la limite diffusive de l’équa-

tion du transfert radiatif en résolvant numériquement l’équation (3.3) et en utilisant les

équations de Maxwell pour calculer la fonction de phase p(~s, ~s
′

). Nous proposons ainsi

une approche, la plus rigoureuse possible afin d’étudier dans cette première partie unique-

ment l’influence du facteur de forme ε = a/b (a est la longueur demi-petit axe et b est la

longueur demi-grand axe) sur la limite diffusive du transport incohérent de lumière. On

rappelle que l’objectif est de déterminer le lien entre l’anisotropie des objets (en l’occu-

rence dans ce cas précis le facteur de forme) et l’anisotropie du transport incohérent de

lumière. Nous nous intéresserons également à l’influence de l’indice de réfraction relatif m

et du paramètre de taille x.

Cependant, l’utilisation de la méthode de Monte Carlo nécessite l’utilisation d’une

longueur caractéristique permettant de normaliser toutes les distances. Cette normalisa-

tion validée dans les travaux de Mougel [65] et Dillet [24, 23] permet de s’abstraire de

l’influence de la fraction volumique en particules 3v. Or, dans un milieu anisotrope, toutes

les grandeurs dépendent de l’orientation de la particule par rapport à la direction de pro-

pagation du photon. Par conséquent, la grandeur caractéristique qui va nous permettre de

normaliser les distances dans nos simulations de Monte Carlo est la longueur de transport

moyenne définie par la relation 3.4. Il s’agit de la longueur de transport du milieu isotrope

équivalent. Ce milieu isotrope équivalent est un milieu dans lequel toutes les particules

sont orientées aléatoirement.
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< lx,m,ε,3v
TR > =<

lx,m,ε,3v
s (ξ)

1− gx,m,ε(ξ)
>=

4πr3v
33v 〈C

x,m,ε
scat (ξ)[1− gx,m,ε(ξ)]〉

,

=
8πr3v

33v
∫ π

0
Cx,m,ε

scat (ξ)[1− gx,m,ε(ξ)]sin(ξ)dξ

(3.4)

Afin de résoudre l’équation du transfert radiatif dans un milieu anisotrope, nous avons

développé un code de Monte Carlo dans lequel la longueur de transport moyenne joue un

rôle fondamentale de normalisation. Le prochain paragraphe sera consacré au détail de la

méthode.

3.2 Simulations de Monte Carlo

3.2.1 Conventions de repères

Rappels sur les angles d’Euler

Y

z

z

x

y

Figure 3.2 – Transformation du repère global du laboratoire L {X,Y,Z} au repère local

de la particule P {x, y, z}

Pour décrire l’interaction entre une onde électromagnétique et une particule non-

sphérique, il est essentiel de bien définir les repères dans lesquels les calculs vont être

effectués. Ainsi, le repère P {x, y, z} est le repère local lié à la particule tandis que le

repère L {X,Y,Z} est le repère global de référence du laboratoire. Les trois angles d’Eu-

ler (α, β, γ) définissent l’orientation de la particule par rapport au repère du laboratoire

comme on peut le voir sur la figure 3.2.1.

– Une première rotation autour de l’axe OZ permet d’obtenir l’angle α ∈ [0, 2π), on

obtient alors la ligne des noeuds qui est la ligne formée par l’intersection entre les

66



3.2. Simulations de Monte Carlo

deux plans XY et xy,

– Une seconde rotation de l’axe Oz autour de la ligne des noeuds permet d’obtenir

l’angle β ∈ [0, 2π],

– Une troisième rotation de la ligne des noeuds autour de l’axe Oz permet d’obtenir

l’angle γ ∈ [0, 2π).

Calcul de la matrice de passage du repère du laboratoire au repère de la

particule

La matrice M(α, β, γ) est la matrice permettant de faire passer un vecteur ~UL du repère

du laboratoire vers le repère de la particule :~UP = M(α, β, γ).~UL. La relation (3.5) permet

de calculer cette matrice de passage en fonction des angles d’Euler α, β, γ :

M(α, β, γ) =







cosαcosβcosγ− sinαsinγ sinαcosβcosγ+ cosαsinγ −sinβcosγ

−cosαcosβsinγ− sinαcosγ −sinαcosβsinγ+ cosαcosγ −sinβsinγ

cosαsinβ sinαsinβ cosβ







(3.5)

Pour une particule axisymétrique, il est judicieux de prendre son axe de symétrie

confondu avec l’axe Oz du repère de la particule. En effet, dans ce cas précis, la dépendance

vis-à-vis de l’angle γ disparaît et l’on peut poser γ = 0 et ainsi, la relation (3.6) permet

de calculer la matrice de passage M(α, β) :

M(α, β) =







cosαcosβ sinαcosβ −sinβ

−sinα cosβ 0

cosαsinβ sinαsinβ cosβ






(3.6)

Dans le cas particulier d’une particule axisymétrique orientée suivant l’axe Ox du

laboratoire, la relation (3.6) donne la matrice de passage du repère du laboratoire vers

le repère de la particule. En effet, dans ce cas-là, la particule est orientée de sorte que :

α = π et β = π/2.
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M(α = π, β = π/2) =







0 0 −1

0 −1 0

−1 0 0






(3.7)

3.2.2 Algorithme de Monte Carlo

Positionnement du problème

Les travaux de Mougel [65] et Dillet [24] ont montré qu’il était possible de relier le phé-

nomène de diffusion de lumière à l’événement local de dispersion, c’est-à-dire l’interaction

entre une onde électromagnétique plane et une particule isolée. La longueur de transport

lTR qui est la distance moyenne parcourue par un photon avant que celui-ci perde l’infor-

mation sur la direction incidente dans le milieu permet de faire le lien entre l’événement

local de dispersion et le phénomène de diffusion multiple de lumière. La méthode employée

pour construire ce phénomène à partir de l’événement de dispersion est la méthode de

Monte Carlo [72, 94]. En clair, les simulations de Monte Carlo permettent de construire

le phénomène de diffusion à partir l’équation du transfert radiatif incluant l’événement

de dispersion régi par les équations de Maxwell. Grâce à cette approche, les travaux de

Mougel [65] sur le transport incohérent de lumière non-polarisée dans un milieu isotrope

permettent en particulier de déterminer la taille moyenne en volume des particules rv

connaissant l’indice de réfraction relatif m du milieu et la fraction volumique en parti-

cules 3v. Les travaux de Dillet [24] sur le transport incohérent de lumière polarisée dans

un milieu isotrope permettent, connaissant l’indice de réfraction relatif m du milieu, de

déterminer la fraction volumique en particules 3v ainsi que la taille moyenne en volume

des particules rv. Nous allons donc utiliser ces simulations de Monte Carlo pour cette

fois-ci déterminer l’anisotropie des objets. En clair, nous allons construire le phénomène

de diffusion de lumière anisotrope en partant de l’événement local de dispersion sur une

particule anisotrope afin de déterminer faire le lien entre la diffusion de lumière anisotrope

et l’anisotropie des objets isolés.

Description de la méthode de Monte Carlo

La méthode de Monte Carlo est l’une des techniques les plus puissantes permettant

de modéliser le transport incohérent de lumière dans un milieu dispersé [72, 94, 10, 94].

Les particules sont considérées comme réparties de manière aléatoire dans l’espace. Les

particules anisotropes de forme sphéroïdale (prolate) sont toutes orientées suivant l’axe
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X

Z

Y

Faisceau incident

vmx
l

,,,
10

TR

(x,y)

Face  supérieure

O

Événement de dispersion

Position de sortie du 
photon rétrodiffuséFace  inférieure

Figure 3.3 – Propagation d’un photon dans un milieu anisotrope

OX. On représente le faisceau lumineux par un grand nombre de photons. Une succession

d’événements de dispersion se produisent dans le milieu lorsque les photons rencontrent

les particules. On décrit l’événement local de dispersion à l’aide de la méthode T-matrix.

Les photons se propagent dans le milieu jusqu’à ce qu’ils soient rétrodiffusés ou trans-

mis(voir figure 3.3). Le calcul consiste donc à envoyer un photon verticalement, à suivre

son cheminement après chaque événement de dispersion et à récuperer sa position à la

sortie du milieu.

Chaque événement de dispersion nécessite de connaître la direction incidente du photon

(θinc,φinc) ainsi que l’angle ξ entre cette direction incidente et l’axe d’orientation connu

de la particule. Il nous faut donc définir correctement les repères dans lesquels les calculs

vont être effectués.

Définitions des repères local et global

On suit la propagation des photons dans le repère global du laboratoire. Ainsi, les

photons rencontrent les particules avec une direction incidente de support unitaire ~uinc
L

lors de leur déplacement dans le milieu. L’angle entre la direction du photon incident

et l’axe d’orientation de la particule défini l’angle ξ. Le vecteur unitaire ~uobjet
L défini le

vecteur orientation de la particule dans le répère du laboratoire. La relation (3.8) permet

de calculer l’angle ξ en fonction de ces deux vecteurs :

ξ = cos−1(~uinc
L .~uobjet

L ) (3.8)
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X
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Figure 3.4 – Conventions de repères pour les axes et les angles

Comme toutes les particules sont orientées suivant l’axe OX du repère global du labo-

ratoire alors on obtient la relation (3.9).

ξ = cos−1(−uinc
X ) (3.9)

avec uinc
X composante suivant l’axe OX du vecteur ~uinc

L .

Cependant, le calcul de la fonction de phase de la particule s’effectue dans le repère de

la particule. Il nous faut donc définir toutes les directions dans ce repère. La matrice de

passage précédemment calculée dans le paragraphe 3.10 va donc nous permettre d’effectuer

le passage du repère global du laboratoire vers le repère local de la particule.

~uincP = M.~uincL (3.10)

Où le vecteur ~uincP est la direction du photon incident dans le repère local de la particule.

Grâce à la relation (3.7), nous obtenons la relation (3.11).
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uinc
x

uinc
y

uinc
z






= −







uinc
Z

uinc
Y

uinc
X






(3.11)

Et ainsi, on obtient grâce à la relation (3.12), la direction incidente (θincP ,φincP ) dans le

repère de la particule :

θincP = cos−1(−uinc
X ) = ξ,

φincP = tan−1u
inc
Y

uinc
Z

(3.12)

Après chaque événement local de dispersion, le photon est dispersé dans une direction

(θscatP ,φscatP ). Nous allons donc voir de quelle manière cette direction est déterminée.

Principe du tirage aléatoire sur une fonction de probabilité

La méthode de Monte Carlo permet de simuler des processus aléatoires en utilisant

des suites de nombres pseudo-aléatoires. Un processus aléatoire est décrit par une variable

aléatoire x caractérisée par sa fonction de distribution p(x). Cette fonction de distribution

peut être simulée par tirages aléatoires de nombres aléatoires uniformément distribués

entre 0 et 1. Il existe différentes méthodes d’échantillonnage de la variable aléatoire.

méthode de réjection sur une fonction de probabilité à une variable aléatoire

Cette méthode est employée lorsqu’il n’est pas possible d’inverser la fonction de distri-

bution cumulative F(x) =
∫ x

xmin
p(ξ)dξ. Elle consiste à tirer uniformément d’un nombre

aléatoire ξ1 dans l’intervalle [0; 1] et à déterminer par une règle de proportionnalité af-

fine, la variable aléatoire correspondante x = xmin + ξ1(xmax − xmin) dans le domaine

[xmin; xmax] de la valeur aléatoire. Ensuite pour que la variable aléatoire x soit unifor-

mément distribuée selon la fonction de distribution p(x), un second tirage d’un nombre

aléatoire ξ2 uniformément distribué dans l’intervalle [0; 1] permet de retenir x si ξ2 est

inférieur ou égal à p(x)/max(p(x)) et de la rejeter sinon.

méthode de réjection sur une fonction de probabilité à plusieurs variables

aléatoires Lorsque la fonction de probabilité possède n > 1 dimensions (n variables), la

méthode consiste à effectuer le tirage de n+1 nombres aléatoires. Ainsi, pour une fonction
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de distribution à deux variables p(x, y), on effectue donc un tirage de trois nombres aléa-

toires ξ1 , ξ2 et ξ3 tirés aléatoirement et uniformément sur l’intervalle [0; 1]. On pose alors

x = xmin+ξ1(xmax−xmin) dans le domaine D1 = [xmin; xmax] et y = ymin+ξ2(ymax−ymin)

dans le domaine D2 = [ymin; ymax]. Ensuite pour que les variables aléatoires (x, y) soient

uniformément distribuées selon la fonction de distribution p(x, y), nous retenons les va-

riables aléatoires (x, y) si ξ3 est inférieur ou égal à p(x, y)/max(p(x, y)) et de la rejeter

sinon.

Tirage aléatoire sur un événement de dispersion

Un événement de dispersion est défini par la connaissance de l’orientation ξ de la par-

ticule dans le repère global du laboratoire, le choix d’une direction de propagation (ou de

dispersion) (θscat,φscat) et d’une distance de propagation d qui est la distance moyenne

entre deux événements de dispersion.

On considère que la probabilité de présence d’un photon pε,x,m(θi, θs,φs) dans une

direction donnée après avoir interagi avec une particule est proportionnelle à l’intensité

dispersée dans cette direction donnée. Ainsi, pour effectuer le tirage sur les angles de

dispersion (θscat et φscat), on commence d’abord par calculer la fonction de phase de la

particule Mx,m,ε
11 (ξ, θ,φ) que l’on normalisme par son maximum. On a vu dans le para-

graphe 2.2 que les photons sont dispersés de manière privilégiée vers l’avant, c’est-à-dire

dans la direction incidente du photon. Par conséquent le maximum de la fonction de phase

vaut Mx,m,ε
11 (ξ, ξ, 0). La relation (3.13) définit la fonction de phase normalisée.

px,m,ε(ξ, θ,φ) =
Mx,m,ε

11 (ξ, θ,φ)

Mx,m,ε
11 (ξ, ξ, 0)

(3.13)

A présent, on effectue le tirage aléatoire sur une fonction de probabilité en tirant deux

angles test (θtest et φtest) sur une sphère homogène :

– Tirage aléatoire uniforme de θtest ∈ [0;π[ avec ζ1 ∈ [0; 1[

θtest = cos−1(1− 2ζ2) (3.14)

– Tirage aléatoire uniforme de φtest ∈ [0; 2π[ avec ζ2 ∈ [0; 1[

φtest = 2πζ2 (3.15)

On vérifie ensuite la probabilité de diffusion dans la direction test tirée aléatoirement

en tirant à nouveau un troisième nombre aléatoire ζ3 ∈ [0; 1[. Si la condition de probabilité
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(3.16) n’est pas vérifiée, alors on reprend le tirage des angles test (θtest, φtest) et de ζ3

jusqu’à ce que la condition de probabilité soit vérifiée.

px,m,ε(ξ, θ,φ) ≥ ζ3 (3.16)

On obtient ainsi les angles de dispersion (θscat et φscat) dans le repère de la particule

grâce à la relation (3.17).

φscatp = φtest + φincp ,

θscatp = θtest.
(3.17)

Lorsqu’on calcule la fonction de phase M11(ξ, θ,φ), nous choisissons du fait de l’axisy-

métrie de la particule et pour des raisons de stockage de données de fixer φincp = 0. De ce

fait, lorsqu’on calcule l’angle de dispersion φscatp , on effectue l’opération : φscatp = φtest+φincp

afin de pouvoir se replacer correctement dans le repére local de la particule.

La relation (3.18) permet de calculer la direction de dispersion dans le repère local de

la particule :

~uscat
P =







sin(θscatP )cos(φscatP )

sin(θscatP )sin(φscatP )

cos(θscatP )






(3.18)

La relation ~uscat
L = M−1.~uscat

P permet de calculer la direction de dispersion dans le

repère global du laboratoire. Enfin, la relation (3.19) permet de calculer les angles de

dispersion dans le repère global du laboratoire :

φscatL = tan−1

(

uscat
y

uscat
x

)

,

θscatL = cos−1(uscat
Z ).

(3.19)

La distance de propagation est obtenue à l’aide de la relation de Beer-Lambert (3.20)

normalisée par la longueur de transport moyenne < lx,m,ε,3v
TR >. Cette relation (3.20) dé-

pend de la longueur de dispersion ls(ξ)
x,m,ε et du paramètre ζ obtenu par tirage aléatoire
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uniforme sur l’intervalle ]0; 1].

d = −
lx,m,ε
s (ξ)

< lx,m,ε,3v
TR >

ln(ζ) (3.20)

La position est mise à jour grâce à la relation (3.21) dans le repère global du labora-

toire ; on calcule la position ~pi+1 du photon à partir de la position ~pi et et de la distance

parcourue d dans la direction ~uscat
L . On propage ainsi le photon jusqu’à ce qu’il sorte du

milieu.

~pi+1 = ~pi + d.~uscat
L (3.21)

Les simulations sont réalisées dans un milieu d’épaisseur égale à 10 < lx,m,ε,3v
TR >,

épaisseur nécessaire pour considérer le milieu comme semi-infini. Enfin, concernant les

angles, la résolution angulaire est de π/100 pour la fonction de phase (en θ, en φ et en ξ).

Représentation logarithmique de l’image de rétrodiffusion

x

y

lTR

TRl10

TRl10

Figure 3.5 – Image de rétrodiffusion obtenue à l’aide des simulations de Monte Carlo

pour m = 0.66, x = 5 et ε = 0.2

On envoie 100 millions de photons. Les photons sortants sélectionnés sont ceux sor-

tant par la face inférieure Z = 0 du milieu (on rappelle que l’on est en géométrie de

rétrodiffusion). La position du photon est exprimée dans le repère du laboratoire. On

stocke alors la position de sortie (X,Y) du photon à sa sortie du milieu de deux façons
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3.2. Simulations de Monte Carlo

différentes. Le plan de rétrodiffusion retenu est de 10 < lx,m,ε,3v
TR > de côté, discrétisée en

500 pixels en coordonnées cartésiens. On discrétise également le plan de rétrodiffusion en

coordonnées polaires avec une résolution angulaire de ∆θ = 5̊ et une résolution radiale

de ∆ρ = <lTR>
1000

. La figure 3.5 est un exemple de représentation logarithmique en fausses

couleurs de l’image de rétrodiffusion obtenue par le stockage en coordonnées cartésiennes.

Les simulations dépendent de trois paramètres : l’indice de réfraction relatif m, du

paramètre de taille x et du facteur de forme ε. Une base de données de 480 simulations a

été développée pour les valeurs de m = (0.66, 0.75, 0.9, 1.1, 1.5). Pour chaque valeur de m,

on fait varier le paramètre de taille x = (0.1, 0.2, 0.5, 1, 2, 5, 10, 20) et le facteur de forme

ε =(0.1, 0.2, 0.3, 0.4, 0.5, 0.6, 0.7, 0.8, 0.9, 1). L’indice de réfraction relatif m = 0.66 cor-

respond par exemple à un milieu plastique contenant des bulles d’air tandis que m = 1.5

correspond à des peintures. Le domaine couvert par le paramètre de taille x = 2πNmrv/λ

s’étend de quelques dizaines de nanomètres à quelques micromètres pour les longueurs

d’onde situées dans le visible. Enfin, le facteur de forme couvre le domaine des particules

sphériques (ε = 1) aux particules très allongées (ε = 0.1). Des problèmes de convergence

dans le calcul de la T-matrix apparaîssent pour des valeurs élevées du paramètre de taille

x et des valeurs du facteur de forme proche de 0.1. Plutôt que d’abaisser la précision du

calcul, nous avons fait le choix de ne pas calculer les fonctions de phase de ces particules.

Ainsi, certains points de calculs sont manquants dans notre base de données.

Le code de calcul a été développé sous DELPHI (Borland Corp.). Les simulations ont

été lancées sur un PC possédant un processeur Core2Duo de fréquence 3.5 GHz et la

base de données a été réalisée en un peu moins d’un an et demi afin d’étudier de manière

systématique l’influence du paramètre de taille x , du facteur de forme ε et de l’indice de

réfraction relatif m sur le transport incohérent de lumière en milieu anisotrope.

Descriptions qualitatives des images de rétrodiffusion

Les figures 3.6a) et 3.6b) représentent typiquement les images de rétrodiffusion 2D ob-

tenues à l’aide des simulations de Monte Carlo. Les intensités sont en echelle logarithmique

et en fausses couleurs. Sur les 3.6a) et 3.6b), l’indice de réfraction relatif m vaut 0.66 et

le paramètre de taille x vaut respectivement 5 et 1. On fixe donc la valeur de l’indice de

réfraction relatif m et du paramètre de taille x, et on observe l’évolution de l’image de

rétrodiffusion 2D lorsque le facteur de forme de la particule varie de ε = 0.1 à ε = 1. Pour

un facteur de forme ε =1, l’image de rétrodiffusion est isotrope. Lorsqu’on diminue le fac-

teur de forme, l’image de rétrodiffusion devient de plus en plus anisotrope (figure 3.6). Par

ailleurs, on observe une double anisotropie de l’image de rétrodiffusion. Une anisotropie
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m = 0.66 x = 1

m = 0.66 x = 5

X

Y

1.0 2.0 3.0 4.0 5.0

6.0 7.0 8.0 9.0 1

X

Y

1.0 2.0 3.0 4.0 5.0

19.08.07.06.0

a)

b)

Y

X X

Y
1    1    

  0 TRl1

  0 TRl1

Figure 3.6 – Images de rétrodiffusion obtenues à l’aide des simulations de Monte Carlo

pour m = 0.66 a) x = 5 b) x = 1
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x = 0.5 x = 1 x = 2 x = 5

m = 0.66

m = 0.9

m = 1.2

  0 TRl1

Figure 3.7 – Images de rétrodiffusion obtenues à l’aide des simulations de Monte Carlo

pour ε = 0.2 pour différents paramètres de taille x et différents indices de réfraction

au centre de l’image de rétrodiffusion dans la direction OY perpendiculairement à l’axe

d’orientation de la particule (toutes les particules sont orientées suivant l’axe OX). On

nomme cette anisotropie, l’anisotropie proche de l’image de rétrodiffusion. Ensuite, une

seconde anisotropie loin du centre de l’image de rétrodiffusion apparaît suivant l’axe OX.

On nomme cette anisotropie, l’anisotropie lointaine de l’image de rétrodiffusion. Enfin,

lorsque le paramètre de taille x diminue, cette double anisotropie disparaît. En effet, il

existe toujours une faible anisotropie lointaine mais l’anisotropie proche disparaît.

Sur la figure 3.7, on s’intéresse à l’influence du paramètre de taille, en fixant la valeur

du facteur de forme ε = 0.2 et en faisant varier le paramètre de taille x = 0.5, 1, 2, 5

et l’indice de réfraction relatif m = 0.66, 0.9, 1.2. On observe que plus le paramètre de

taille augmente et plus l’image de diffusion est marquée pour un facteur de forme donné

(figure 3.7). Pour des paramètres de taille x ≤ 5, l’image de rétrodiffusion est isotrope,

il n’y a pas de double anisotropie car on est en approximation de Rayleigh. Enfin, il

semblerait que l’indice de réfraction relatif m n’ait pas d’influence significative sur le

transport incohérent de lumière anisotrope car l’image de rétrodiffusion reste identique

quelque soit l’indice de réfraction relatif du milieu (figure 3.7). On conclut à partir des

figures 3.6 et 3.7 que le paramètre de taille et le facteur de forme influencent le transport

incohérent de lumière dans un milieu anisotrope. Un accroissement du paramètre de taille

et du facteur de forme augmentent l’anisotropie du transport de lumière. L’interprétation
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physique de l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion fera l’objet du paragraphe suivant.

3.3 Transport d’intensité moyenne

3.3.1 Variation radiale d’intensité
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Figure 3.8 – Variation radiale d’intensité pour m = 0.66 a) pour des particules sphériques

de différents paramètres de taille b) pour une particule de paramètre de taille x = 5

différents facteurs de forme

La figure 3.8a) correspond à la décroissance radiale d’intensité obtenue grâce aux simu-

lations de Monte Carlo dans le cas d’un milieu constitué de particules sphériques (ε = 1),

d’indice de réfraction relatif m = 0.66 et pour différents paramètres de taille. La figure

3.8b) correspond à la décroissance radiale d’intensité obtenue à l’aide des simulations de

Monte Carlo pour un milieu d’indice de réfraction relatif m = 0.66, un paramètre de taille

x = 5 et différents facteurs de forme. Nous obtenons la décroissance radiale d’intensité

I(ρ) en effectuant la moyenne angulaire (θ ∈ [0..2π[) de l’intensité pour chaque position

radiale ρ selon la convention présentée sur la figure 3.5. L’espace ρ est normalisée par

la longueur de transport moyenne 〈lTR〉 et la décroissance radiale d’intensité par 〈lTR〉
2.

Cette normalisation nous permet de nous affranchir de l’influence de la fraction volumique

en particules 3v. On compare sur ces figures, les décroissances radiales au modèle de Has-

kell sans absorption (relation (1.17)).

On constate sur la figure 3.8a) que les courbes coïncident parfaitement sur l’intervalle

ρ/ < lTR >= [1;+∞[. Sur cet intervalle, la décroissance radiale d’intensité est identique

quelque soit le paramètre de taille. On retrouve les résultats obtenus par Mougel [65]

lorsque le facteur de forme vaut ε = 1 sur la figure 3.8a), la décroissance radiale d’inten-

sité obtenue à l’aide des simulations de Monte Carlo s’ajuste avec le modèle d’Haskell sans
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3.3. Transport d’intensité moyenne

absorption pour ρ ∈ [lTR;∞[. Les travaux de Julien Mougel [65] sur le transport incohérent

de lumière non-polarisée dans une collection de particules sphériques ont montré qu’en

ajustant la variation radiale d’intensité sur le modèle de Haskell, on pouvait déterminer

la longueur de transport lTR. On valide ainsi la pertinence de la longueur de transport

moyenne < lTR > pour normaliser nos simulations. Lors de nos expériences, il suffira donc

d’ajuster la décroissance radiale d’intensité expérimentale au modèle de Haskell (relation

(1.17)) pour pouvoir déterminer la longueur de transport moyenne d’un milieu anisotrope.

On constate sur la figure 3.8b) que sur l’intervalle ρ/ 〈lTR〉 = [1;∞[, la décroissance

radiale d’intensité est identique quelque soit à présent le facteur de forme. On en conclut

que sur l’intervalle ρ/ 〈lTR〉 = [1;∞[, l’énergie moyennée angulairement à une position ra-

diale donnée est identique à l’énergie dispersée par une collection de ces particules toutes

aléatoirement. Il y a en quelque sorte conservation de l’énergie dispersée. On peut égale-

ment ajouter que la moyenne angulaire effectuée dans le plan de rétrodiffusion est tout

à fait pertinante. On en conclut qu’il sera expérimentalement possible de déterminer la

longueur de transport moyenne d’un milieu anisotrope. L’hypothèse d’une source diffusive

en z = 〈lTR〉 , ρ = 0 est tout à fait valable même pour un milieu anisotrope. Cependant, il

faut noter que l’ajustement de la décroissance radiale d’intensité sur le modèle de Haskell

est moins satisfaisante lorsque les particules sont extrémement anisotropes, soit pour des

particules de facteurs de forme ε ≤ 0.2 (figure 3.8b)).

3.3.2 Ajustement sur le modèle à double source
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Figure 3.9 – Exemples d’ajustements du modèle à double source

On rappelle que Mougel [65] a montré que le paramètre α correspondant à l’amplitude

relative entre les deux sources du modèle double source est liée à la fonction de phase

de la particule et plus précisément à la fonction de phase arrière p(π) (voir figure 1.9
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). Nous avons souhaité montrer que pour une particule anisotrope, une telle corrélation

pouvait exister. Pour ce faire, nous avons calculé la fonction de phase moyenne définie par

la relation (3.22) :

〈px,m,ε(θ)〉 =
1

< Cscat(ξ) >

∫ π

0

∫ 2π

0

px,m,ε(ξ, θ,φ)sin(ξ)dξdφ (3.22)

La figure 3.9 représente quelques ajustements du modèle double source sur des simu-

lations à différents m, différents x et différents ε. Les valeurs du paramètre α sont ensuite

corrélées à la partie arrière de la fonction de phase moyenne 〈px,m,ε(π)〉. Nous retrouvons

ici les résultats obtenus par Mougel [65, 19] (figure 3.10). Dans un milieu anisotrope,

comme pour les particules sphériques, l’amplitude α relative des deux sources est corrélée

à la probabilité de dispersion vers l’arrière des photons soit à la partie arrière de la fonc-

tion de phase moyenne (figure 3.10). Nous pouvons ainsi analyser le transport incohérent

de lumière en milieu anisotrope de façon similaire à l’analyse en milieu isotrope moyen-

nant un moyennage angulaire dans le plan de rétrodiffusion. Ce moyennange angulaire

correspond à un milieu isotrope équivalent dans lequel les particules anisotropes seraient

orientées aléatoirement. Il est à noter que la figure 3.10 obtenue par Mougel [65] sur des

simulations de Monte Carlo pour des particules sphériques ont été réalisées en ajoutant

une polydispersité des particules. Il a été montré (Caton et al.,[19]) que la polydispersité

permet de lisser la corrélation entre le paramètre α et la partie arrière de la fonction de

phase. Un résultat similaire serait attendu dans le cas de particules anisotropes.
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Figure 3.10 – a)Variation de α (déterminé par ajustement sur des simulations de Monte

Carlo) avec p(π) (calculé par la théorie de Mie) pour différents m et différents x b)Variation

de α (déterminé par ajustement sur des simulations de Monte Carlo) avec p(π) (calculé à

l’aide du code T-matrix) pour différents m, différents x et différents ε
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3.4 Etude de l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion

3.4.1 Variation angulaire d’intensité

A une distance radiale constante ρ/ < lTR > du barycentre de l’image de rétrodiffu-

sion, on mesure la variation angulaire d’intensité, c’est-à-dire que pour chaque angle θ,

on fait la moyenne de l’intensité sur un élément de surface d’épaisseur 10 pixels à partir

de la position ρ/ < lTR >.

Les figures 3.11a) et 3.11b) représentent la variation angulaire d’intensité pour des si-

mulations de Monte Carlo pour m = 0.9 et x = 5 à différentes positions radiales constantes

(ρ = <lTR>
2

et en ρ = 8 < lTR >) pour différents facteurs de forme ε. Sur la figure

3.11a) , on a un maximum d’intensité en θ = 0̊ , 180̊ , 360̊ et un minimum d’intensité

en θ = 90̊ , 270̊ pour ρ/ < lTR >= 1/2. L’intensité est donc maximale suivant l’axe OY

perpendiculaire à l’axe d’orientation des particules. Sur la figure 3.11b), on constate un

maximum d’intensité en θ = 90̊ , 270̊ et un minimum d’intensité en θ = 0̊ , 180̊ , 360̊ pour

ρ/ < lTR >= 8, l’intensité est donc maximale suivant l’axe OX. On constate également

que plus le facteur de forme ε augmente et plus la variation angulaire augmente sur les

figures 3.11a) et 3.11b). Les variations de la figure 3.11a) représentent ainsi les variations

d’intensité proche du centre de l’image de rétrodiffusion, soit l’anisotropie proche. Les

variations de la figure 3.11b) représentent donc les variations d’intensité loin du centre de

l’image de rétrodiffusion, soit l’anisotropie lointaine. Ces figures confirment ce que l’on a

observé de manière qualitative sur la figure 3.6 : l’anisotropie proche et l’anisotropie loin-

taine augmentent lorsque l’anisotropie de la particule ε diminue donc lorsque la particule

se déforme de plus en plus.

Les figures 3.12a) et 3.12b) représentent la variation angulaire d’intensité pour des si-

mulations de Monte Carlo à m = 0.66 et ε = 0.4 à différentes positions radiales constantes

(ρ = <lTR>
2

et en ρ = 8 < lTR >) pour différents paramètres de taille x. Les observations

sont les mêmes que précédemment : les courbes de la figure 3.12a) représentent ainsi

les variations d’intensité proche du centre de l’image de rétrodiffusion, soit l’anisotropie

proche tandis que les variations de la figure 3.11b) représentent donc les variations d’in-

tensité loin du centre de l’image de rétrodiffusion, soit l’anisotropie lointaine. On observe

sur les figures 3.12a) et 3.12b) que l’intensité augmente également lorsque le paramètre de

taille x augmente et confirme ce que l’on a observé sur la figure 3.6. Cependant, lorsque

le paramètre de taille x est supérieure ou égale à 5, les variations radiales d’intensité ne

varient plus et sont identiques quelque soit le paramètre de taille. On tend vers une courbe

unique lorsque le paramètre de taille est supérieur ou égal à 5. Nous pouvons imaginer
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que cette limite est associée à la limite de l’optique géomètrique pour x ≥ 5.

A partir de la variation angulaire d’intensité, pour chaque position radiale ρ ∈ [0;∞[

dans le plan de rétrodiffusion, la relation (3.23) permet de définir l’anisotropie radiale

(voir figure 3.11). Par conséquent, sur chaque couronne ρ = constante, on mesure une

anisotropie radiale.

Ax,m,ε

(

ρ

< lTR >

)

=
IV − IH

IV + IH
(3.23)

Où IH est l’intensité angulaire suivant la direction parallèle à l’axe des objets (axe

OX, θ = π/2, 3π/2) et IV est l’intensité angulaire suivant la direction perpendiculaire à

l’axe des objets (axe OY, θ = 0,π, 2π) à chaque position radiale.

Nous allons dans le prochain paragraphe effectuer une étude plus détaillée de la varia-

tion radiale d’anisotropie. Nous allons étudier à présent l’influence du paramètre de taille

x, de l’indice de réfraction relatif m et du facteur de forme ε sur cette transition entre

l’anisotropie perpendiculaire aux particules et l’anisotropie qui leur est parallèle .
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Figure 3.11 – Variations angulaires d’intensité pour différents facteurs de forme pour

m = 0.9 et x = 5 à différents positions radiales a) ρ/ < lTR >= 0.5b)ρ/ < lTR >= 8
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Figure 3.12 – Variations angulaires d’intensité pour différents paramètres de taille pour

m = 0.66 et ε = 0.4 à différents positions radiales a) ρ/ < lTR >= 0.5b)ρ/ < lTR >= 8
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3.4.2 Variation radiale d’anisotropie
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Figure 3.13 – Variation radiale d’anisotropie pour différents facteurs de forme pour

m = 0.9 et x = 5

La figure 3.13 représente la variation radiale d’anisotropie pour un indice de réfraction

relatif m = 0.9 et un paramètre de taille x = 5 et pour différents facteurs de forme ε.

La distance radiale est normalisée par la longueur de transport moyenne < lTR >. On

observe que la variation radiale d’anisotropie augmente à partir du centre de l’image jus-

qu’à atteindre un maximum en ρ =< lTR/2 > puis décroît rapidement jusqu’à ce qu’elle

atteigne une valeur asymptotique. Le maximum d’anisotropie correspond à l’anisotropie

proche suivant l’axe OY. La variation radiale d’anisotropie devient négative lorsqu’on

s’éloigne du maximum d’anisotropie. Ce changement de signe correspond au passage de

l’anisotropie proche perpendiculaire à l’orientation des particules vers l’anisotropie loin-

taine suivant l’axe OX parallèle à l’orientation des particules.

La figure 3.14 représente la variation radiale d’anisotropie pour un paramètre de taille

x = 1 et un facteur de forme ε = 0.1 pour différents indices de réfraction relatifs. La

distance radiale est normalisée par la longueur de transport moyenne < lTR >. On ob-

serve , comme précédemment, que la variation radiale d’anisotropie augmente à partir du

centre de l’image jusqu’à atteindre un maximum en ρ =< lTR/2 > puis décroît rapide-

ment jusqu’à ce qu’elle atteigne une valeur asymptotique. Cependant, la variation radiale

d’anisotropie est identique quelque soit la valeur de l’indice de réfraction relatif m. Il n’y

a pas d’influence de l’indice de réfraction relatif sur la variation radiale d’anisotropie et
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confirme ce que l’on a observé qualitativement sur la figure 3.6. La variation radiale ne

dépend à priori pas de l’indice de réfraction relatif.
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Figure 3.14 – b)Variation radiale d’anisotropie pour différents indices de réfraction re-

lative pour ε = 0.1 et x = 1

La figure 3.15 correspond à la variation d’anisotropie pour m = 0.66 et ε = 0.4

pour différents paramètres de tailles. Sur la figure 3.15, la variation radiale d’anisotropie

augmente lorsque le paramètre de taille augmente. Cependant, pour des paramètres de

taille x ≥ 5, la variation radiale d’anisotropie est identique quelque soit le paramètre

de taille. Pour des paramètres de taille très petits, la variation radiale d’anisotropie est

également identique et on notera l’absence d’anisotropie proche également. La variation

radiale d’anisotropie ne dépend plus du paramètre de taille une fois que l’on a atteint la

limite de l’optique géomètrique, c’est-à-dire lorsque la longueur d’onde est inférieure à la

taille des objets.

On notera également que pour les paramètres très petits (typiquement inférieurs),

l’anisotropie proche de l’image de rétrodiffusion est inexistante contrairement à l’anisotro-

pie lointaine. Par conséquent, nous étudierons l’anisotropie proche que pour les particules

ayant un paramètre de taille supérieur ou égal à 1.
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3.4. Etude de l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion
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Figure 3.15 – Variation radiale d’anisotropie pour différents paramètres de taille m = 1.1

et ε = 0.4

Pour résumer, pour des paramètres de taille supérieurs ou égaux à 5, la variation

radiale d’anisotropie ne dépend plus du paramètre de taille x, ni du rapport des indices

de réfraction mais uniquement du facteur de forme. On rappelle que l’objectif final est de

trouver un moyen de relier l’anisotropie des objets à l’anisotropie du transport incohérent

de lumière. Nous allons donc considérer deux paramètres discriminants pour la suite

de notre étude : l’anisotropie proche en ρ =< lTR > /2 et l’anisotropie lointaine en

ρ = 8 < lTR >.

3.4.3 Ajustement exponentiel de la variation radiale d’anisotropie

Il est plus aisé de récupérer l’anisotropie proche que l’anisotropie lointaine. En ef-

fet, l’anisotropie lointaine est la limite de la variation radiale d’anisotropie pour ρ/ <

lTR >→ ∞ (voir figure 3.13) et il faut aller très loin dans le milieu pour obtenir cette

information limite, ce qui serait prohibitif compte tenu du temps de calcul. Pour résoudre

ce problème, nous ajustons à la courbe de variation radiale d’anisotropie une fonction

exponentielle définie par la relation 3.24 où le paramètre A∞ correspond à l’anisotropie

lointaine extrapolée à ρ/ < lTR >→ ∞.

A = A0 + (A∞ − A0)
(

1− e
−β ρ

<lTR>

)

(3.24)
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Figure 3.16 – Variation radiale d’anisotropie et ajustements exponentiels pour m = 1.1

et x = 2

La figure 3.16 représente les ajustements obtenus sur quelques simulations dans le cas

où m = 1.1 et x = 2 pour différents facteurs de forme. Les paramètres A0, A∞ et β sont

des paramètres d’ajustement. A0 correspond à l’anisotropie proche de l’image de rétrodif-

fusion et A∞ correspond à l’anisotropie lointaine de l’image de rétrodiffusion.

Pour conclure, à partir de chaque simulation (m,x, ε), nous obtenons une image de

rétrodiffusion 2D du transport incohérent de lumière dans un milieu anisotrope. Grâce à

cette image de rétrodiffusion 2D, nous déterminons la variation radiale d’anisotropie. A

partir de ces variations, nous retenons deux grandeurs physiques pour caractériser l’ani-

sotropie de l’image de rétrodiffusion : l’anisotropie proche, perpendiculaire à l’orientation

des particules et correspondant à l’anisotropie de l’image en ρ =< lTR > /2 et à l’aide de

l’ajustement exponentiel (relation 3.24), nous extrayons l’anisotropie lointaine de l’image

de rétrodiffusion en ρ/ < lTR >→ ∞. Une base de donnée a ainsi été constituée pour

chaque simulation (m,x, ε), l’anisotropie lointaine et l’anisotropie proche ont été extraites

de chaque image de rétrodiffusion (voir figure 3.17).
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Figure 3.17 – Evolution de l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion en fonction du

facteur de forme pour différents paramètres de taille et différents indices de réfraction

relatif a) Anisotropie proche. b) Anisotropie lointaine
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3.5 Résultats des simulations de Monte Carlo
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Figure 3.18 – Anisotropie lointaine en fonction de l’anisotropie proche pour différents

paramètres de taille x et différents indices de réfraction relatifs m et différents facteurs

de forme ε

La figure 3.17a) représente l’évolution de l’anisotropie proche en fonction du facteur

de forme ε pour différents paramètres de taille x et différents indices de réfraction relatifs

m. Sur cette figure, on a présenté les simulations effectuées au cours de cette étude pour

les paramètres de taille supérieurs ou égaux à 1 car pour les paramètres de taille inférieurs

à 1, l’anisotropie proche est nulle. L’anisotropie proche augmente lorsque le paramètre de

taille augmente et lorsque le facteur de forme diminue. L’anisotropie proche ne dépend pas

de l’indice de réfraction relatif et enfin, pour des paramètrers de taille x ≥ 5, l’anisotropie

proche ne varie plus, une limite est atteinte.

La figure 3.17b) représente l’évolution de l’anisotropie lointaine en fonction du facteur

de forme ε pour différents paramètres de taille x et différents indices de réfraction relatifs

m. Sur cette figure, comme précédemment, on a présenté l’ensemble des simulations effec-

tuées au cours de cette étude. L’anisotropie lointaine augmente lorsque le paramètre de

taille augmente et lorsque le facteur de forme diminue. L’anisotropie proche, comme l’ani-

sotropie lointaine, ne dépend pratiquement pas de l’indice de réfraction relatif et enfin,

pour des paramètrers de taille x ≥ 5, l’anisotropie lointaine, comme l’anisotropie proche,

ne varie plus, une limite est également atteinte.
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3.5. Résultats des simulations de Monte Carlo

La figure 3.18 représente l’évolution de l’anisotropie lointaine en fonction de l’aniso-

tropie proche pour différents paramètres de taille x ≥ 1, différents indices de réfraction

relatifs m et différents facteurs de forme ε. Nous obtenons une courbe sur laquelle l’in-

fluence de l’indice de réfraction relatif semble négligeable et l’anisotropie lointaine est

vaguement corrélée à l’anisotropie proche.

Pour conclure, comme nous l’avions observé de manière qualitative sur les figures 3.6

et 3.7, une augmentation du paramètre de taille x ou une diminution du facteur de forme

ε (correspondant à une augmentation de l’anisotropie de la particule) provoquent une

augmentation de l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion. En outre, pour les particules

de très grandes tailles, on atteint une limite physique qui semble être une limite liée à

l’optique géométrique.

A présent, nous allons tenter d’interpréter physiquement les variations radiales d’ani-

sotropie.
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3.5.1 Analyse de l’anisotropie proche

Corrélation entre l’anisotropie proche et l’anisotropie de la fonction de phase

à incidence normale
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Figure 3.19 – Premier événement de dispersion à incidence normale

L’anisotropie proche est perpendiculaire à l’axe d’orientation de la particule et aug-

mente lorsque l’anisotropie de la particule augmente. Caton et al. [19] montrent que la

répartition d’intensité proche du centre de l’image de rétrodiffusion 2D est directement

liée à la fonction de phase pour des particules sphériques. Par ailleurs, lorsque les photons

pénétrent le milieu, les premières particules rencontrées sont à incidence normale or nous

avons vu que la variation azimutale à incidence normale augmente avec l’anisotropie des

particules. La dispersion se fait de manière privilégiée dans ce cas-là dans la direction

perpendiculaire de l’axe d’orientation de la particule comme nous l’avons observée dans le

paragraphe 2.2.3. Il est donc intuitif de tenter de corréler l’anisotropie proche à fonction de

phase de la particule à incidence normale. Nous définissons la fonction de phase azimutal

lorsque la particule est à incidence normale (voir figure 3.19 ) par la relation (3.25) :

〈px,m,ε(φ)〉 =

∫ π

0
M11(ξ = π/2, θ,φ)sin(θ)dθ

Cscat(ξ = π/2)
(3.25)

La relation (3.26) permet de définir l’anisotropie de la fonction de phase de façon

similaire à la définition utilisée pour l’anisotropie de l’image.

Aφ =
〈px,m,ε(φ = π/2)〉 − 〈px,m,ε(φ = 0)〉

〈px,m,ε(φ = π/2)〉 − 〈px,m,ε(φ = 0)〉
(3.26)
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Figure 3.20 – Correlation entre l’anisotropie proche et l’anisotropie de la fonction de

phase. courbe en traint plein : modèle en loi de puissance de la relation 3.27

La figure 3.20 représente l’anisotropie proche en fonction de l’anisotropie de la fonction

de phase pour différents indices de réfraction relatifs m, et différents paramètres de taille

x et des anisotropies de particules ε variées. L’anisotropie proche est corrélée comme on

peut le voir à l’anisotropie de la fonction de phase à incidence normale quelque soit la

particule considérée. Connaissant les propriétés des particules, à savoir le paramètre de

taille x, l’indice de réfraction relatif m et leur anisotropie ε (voir figure 3.20), il sera donc

possible de déterminer l’anisotropie proche. Sans avoir recours aux simulations de Monte

Carlo, l’origine physique de l’anisotropie proche est donc issue de l’anisotropie azimutale

de la fonction de phase à incidence normale. La relation (3.27) donne la loi en puissance

permettant une relation continue entre l’anisotropie proche et l’anisotropie de la fonction

de phase (figure 3.20).

Aproche
∼= A2.5

φ (3.27)

La non-linéarité de la relation entre l’anisotropie proche et l’anisotropie de la fonction

de phase azimutale provient sans doute des effets de dispersion multiple.
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Corrélation entre l’anisotropie proche et le facteur de forme
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Figure 3.21 – Variation de l’anisotropie proche en fonction du facteur de forme ε. Courbe

en trait plein : modèle correspondant à la relation (3.35)

La figure 3.21 représente l’évolution de l’anisotropie proche en fonction du facteur de

forme ε pour différents indices de réfraction relatifs m et pour les paramètres de taille

x ≥ 1. L’anisotropie proche ne dépend pas de l’indice de réfraction relatif. Par ailleurs,

l’anisotropie proche augmente lorsque le paramètre de taille augmente jusqu’à atteindre

une limite lorsque le paramètre de taille est supérieur ou égal à 5. Cette limite correspond

à une limite liée à l’optique géométrique mais elle se propage également jusqu’au régime

de diffraction. Or, dans la limite de la diffraction, on montre que 〈px,m,ε(φ=0)〉
〈px,m,ε(φ=π/2)〉

= 1/ε2.
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Figure 3.22 – Interaction entre obstacle rectangulaire opaque et une onde électromagné-

tique plane dans en diffraction

En effet, en approximation de diffraction, l’illumation d’une ouverture rectangulaire

par une onde électromagnétique est identique à celle d’un cylindre infini. L’expression de

l’amplitude du champ diffractée par l’ouverture rectangulaire peut être calculée à partir

de la relation d’Huygens-Fresnel :

S(θ,φ) =
k2(1 + cos(φ))

4π

∫ a

−a

∫ L/2

−L/2

e−iksin(θ)(ξcos(φ)+ηsin(φ))dξdη (3.28)

Où k = 2π/λ, λ est la longueur d’onde, L est la longueur de l’ouverture et 2a est la

largeur de l’ouverture. Le point de coordonnées (ξ, η) est un point se trouvant à l’intérieur

de l’ouverture.

La section efficace de diffraction est égale à la section projetée, soit :

∫ 2π

0

∫ π

0

|S(θ,φ)|2

k2
sin(θ)dθdφ = 2aL = 4a2ε (3.29)

Où ε correspond au rapport L/2a et x = ka = 2π/λa. La relation suivante donne
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l’expression de l’intensité diffractée par un obstacle de forme rectangulaire (Bohren et al.

[15]).

S(θ,φ) =
1 + cos(θ)

π

xsin(xsin(θ)sin(φ))

xsin(θ)sin(φ)

xεsin(xεsin(θ)sin(φ))

xεsin(θ)sin(φ)
(3.30)

On définit la fonction de phase en fonction de l’amplitude de diffraction par : p(θ,φ) =

|S(θ,φ)| /4x2ε. La dispersion est maximale dans la direction avant soit :

p(θ = 0̊ ,φ = 0̊ ) =
x2ε

π2
=

k2aL

2π2
(3.31)

Plus les dimensions de la particule (rayon ou longueur) sont grandes et plus la dis-

persion a lieu vers l’avant. En incidence normal (θ = 90̊ ), la fonction de phase p(θ, 90̊ )

s’exprime de la manière suivante :

p(θ, 90̊ ) =

(

1 + cos(θ)

2

)2
p(0̊ )

x2sin2(θ)
(3.32)

et en incidence parallèle (θ = 0̊ ), on exprime la fonction de phase p(θ, 0̊ ) s’exprime

de la manière suivante :

p(θ, 0̊ ) =

(

1 + cos(θ)

2

)2
p(0̊ )

x2ε2sin2(θ)
(3.33)

Et ainsi, le rapport entre les deux fonctions de phase donne :

p(θ, 90̊ )

p(θ, 0̊ )
= ε2 (3.34)

Par conséquent, on peut relier l’anisotropie proche au facteur de forme ε grâce à la

relation (3.35).

Aproche
∼= A2.5

φ =

(

1− ε2

1 + ε2

)2.5

(3.35)

Connaissant l’anisotropie de l’image, il sera donc aisé surtout dans la limite de l’op-

tique géométrique et à la limite de la diffraction de déterminer l’anisotropie des objets

sans se soucier de l’indice de réfraction relatif ou du paramètre de taille en utilisant la

relation (3.35).
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3.5. Résultats des simulations de Monte Carlo

Pour les particules de petites tailles (x ≤ 2), les courbes de la figure 3.21 permettent

d’inverser directement l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion en terme de facteur de

forme.

3.5.2 Analyse de l’anisotropie lointaine

Corrélation entre l’anisotropie lontaine et l’anisotropie de la longueur de trans-

port
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Figure 3.23 – Gauche : longueur de transport moyenne dans le cas où la particule est

orientée suivant l’axe OX, Droite : longueur de transport moyenne dans le cas où la

particule est orientée suivant l’axe OZ

L’anisotropie lointaine est un phénomène qui se produit loin du point d’impact du la-

ser. Lorsque les photons ont parcouru de très longues distances dans le milieu, c’est-à-dire

lorsqu’ils sont devenus totalement diffusifs. Or la grandeur caractéristique permettant de

décrire le phénomène de diffusion est la longueur de transport lTR. Afin de déterminer

l’origine de l’anisotropie lointaine, nous cherchons à montrer qu’il existe une corrélation

entre l’anisotropie lointaine et l’anisotropie de la longueur de transport. Autant l’aniso-

tropie proche est une propriété qui provient essentiellement de l’anisotropie de la fonction

de phase, autant l’anisotropie lointaine est une propriété qui est essentiellement due à

l’anisotropie de la diffusion et à l’anisotropie du paramètre qui décrit ce phénomène, à

savoir la longueur de transport. La relation (3.36) représente la longueur de transport

moyenne pour une orientation ξ donnée de la particule :
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< lTR > (ξ) =
4/3πa2b

Cscat(ξ)(1− g(ξ))
(3.36)

La relation (3.37) permet de définir l’anisotropie de la longueur de transport dans le

milieu :

AlTR
=

< lTR >2 (ξ = 0)− < lTR >2 (ξ = π/2)

< lTR >2 (ξ = 0)+ < lTR >2 (ξ = π/2)
(3.37)

Où < lTR > (ξ = π/2) correspond à la longueur de transport moyenne lorsque les

particules sont orientées suivant l’axe OX et < lTR > (ξ = 0) correspond à la longueur

de transport moyenne lorsque les particules sont orientées suivant l’axe OZ (voir figure

3.23).
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Figure 3.24 – Anisotropie lointaine en fonction de l’anisotropie de la longueur de trans-

port < lTR >

La figure 3.24 représente l’anisotropie lointaine en fonction de l’anisotropie de la lon-

gueur de transport pour différents indices de réfraction relatifs m, différents paramètres

de taille x et différentes anisotropies de particule ε. L’anisotropie lointaine est corrélée à

l’anisotropie de la longueur de transport AlTR
quel que soit x, m et ε. La relation (3.38)

donne la loi permettant de relier l’anisotropie lointaine à l’anisotropie de la longueur de

transport dans la limite de x ≥ 5. On obtient alors une droite de corrélation.

Aloin = 1−

(

1− AlTR

1 + AlTR

)

(3.38)
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3.5. Résultats des simulations de Monte Carlo

Pour les tailles de particules inférieures à 5, l’anisotropie lointaine suit une loi non-

linéaire en fonction de l’anisotropie de la longueur de transport. Pour les tailles de par-

ticules relativement grandes (x ≥ 5), on tend vers une loi linéaire, l’anisotropie lointaine

est égale à l’anisotropie de la longueur de transport. L’origine physique de l’anisotropie

lointaine provient donc de l’anisotropie de la diffusion suivant les directions perpendicu-

laire et parallèle à la direction d’orientation des particules.

On a montré que précédemment que certains auteurs résolvaient l’équation du transfert

radiatif à l’aide d’une équation de diffusion faisant intervenir un tenseur de diffusion. Ce

tenseur de diffusion fait intervenir une longueur de transport parallèle et une longueur de

transport perpendiculaire à l’origine de l’anisotropie lointaine. Nos travaux montrent ainsi

que cette approche est correcte uniquement dans le cas de particules dont le paramètre

de taille x ≥ 5.

Corrélation entre l’anisotropie lontaine et le facteur de forme
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Figure 3.25 – Variation de l’anisotropie lointain en fonction du facteur de forme ε. Courbe

en trait plein : modèle correspondant à la relation (3.41)

La figure 3.25 représente l’évolution de l’anisotropie lointaine en fonction du facteur

de forme ε pour différents indices de réfraction relatifs m et différents paramètres de taille
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x. On présente également l’ensemble des simulations de Monte Carlo effectuées. L’aniso-

tropie lointaine est définie comme la limite de la variation radiale d’anisotropie lorsque la

distance radiale tend vers l’infini. L’anisotropie lointaine augmente lorsque le paramètre

de taille augmente et également lorsque le facteur de forme de la particule diminue. Pour

les paramètres de taille supérieurs ou égaux à 5, on atteint une limite qui correspond au

début du domaine de l’optique géométrique. Pour les particules de paramètres de taille

très élevés, on atteint la limite de diffraction. Mais il semble que dans les deux cas, la

limite atteinte soit identique.

Dans le domaine de l’optique géométrique, pour des particules d’assez grandes tailles

devant la longueur d’onde, la section efficace de dispersion est proportionnelle à la section

projetée dans la direction de propagation de la lumière. Ainsi, la section efficace de disper-

sion dans la direction perpendiculaire à l’axe d’orientation de la particule est égale à πab

tandis que la section efficace de dispersion suivant l’axe d’orientation de la particule est

égale à πa2 (voir figure 3.17). La longueur de transport est proportionnelle au rapport du

volume et de la section efficace de dispersion alors on obtient la relation (3.40). D’autre

part, l’intensité (m−2) est proportionnelle à l’inverse du carré de la longueur de transport

à une position radiale donnée. Ainsi, l’anisotropie de l’intensité peut être décrite par :

Aloin =

1
l2
TR⊥

− 1
l2
TR ||

1
l2
TR⊥

+ 1
l2
TR ||

(3.39)

Soit :

Aloin =

(

4

3
πa2b

πa2

)2

−
(

4

3
πa2b

πab

)2

(

4

3
πa2b

πa2

)2

+
(

4

3
πa2b

πab

)2 (3.40)

Soit :

Aloin =
1− ε2

1 + ε2
(3.41)

Connaissant l’anisotropie lointaine de l’image, il sera donc aisé surtout dans la limite

de l’optique géométrique et à la limite de la diffraction de déterminer l’anisotropie des

objets sans se soucier de l’indice de réfraction relatif ou du paramètre de taille en utilisant

la relation (3.41).
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3.6. Inversion du facteur de forme

Pour les particules de petites tailles (x ≤ 2), les courbes de la figure 3.25 permettent

d’inverser directement l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion en terme de facteur de

forme.

3.6 Inversion du facteur de forme

Pour déterminer l’anisotropie des objets ε à partir de l’image de rétrodiffusion, la

procédure suivante peut être suivie :

1. La première étape consistera à mesurer la décroissance radiale d’intensité I(ρ) ob-

tenue en faisant la moyenne des intensités sur tous les angles θ et de l’ajuster au

modèle de Haskell (relation (1.17)) afin de déterminer la longueur de transport

moyenne < lTR >.

2. La seconde étape consistera à déterminer l’anisotropie radiale A(ρ/ < lTR >) de

l’image de rétrodiffusion. A partir de cette courbe, on prélève l ’anisotropie proche ou

l’anisotropie lointaine de l’image de rétrodiffusion. Deux cas de figures se présentent

alors en fonction de la valeur du paramètre d’ordre x des particules.

– Dans le cas où le paramètre de taille x ≤ 5, les figures 3.17a) et 3.17b) permettent

d’inverser directement l’anisotropie proche ou lointaine de l’image de rétrodiffu-

sion en terme d’anisotropie d’objet.

– En revanche, si le paramètre de taille des particules est supérieur à 5 alors on se

sert des relations (3.35) et (3.41) pour déterminer l’anisotropie des objets à partir

de l’image de rétrodiffusion.

Par ailleurs, si la longueur de transport moyenne est de l’ordre de la taille de l’image

alors le paramètre discriminant sera l’anisotropie proche. Si la longueur de transport

moyenne est de plusieurs fois supérieure à la taille de l’image alors le paramètre discrimi-

nant sera l’anisotropie lointaine.

3.7 Conclusion

Dans ce chapitre, nous nous sommes intéressés au transport incohérent de lumière dans

une collection de particules anisotropes. Nous avons dans un premier temps effectué un

bref rappel des travaux de Julien Mougel [65] sur le transport incohérent de lumière dans

une collection de particules sphériques. Ce qui nous a permis d’introduire les grandeurs

caractéristiques de diffusion dans une collection de particules sphériques : la longueur de

dispersion ls qui est la distance moyenne entre deux événements de dispersion ; la longueur

d’absorption la et enfin la lognueur de transport lTR qui est le libre parcours moyen des
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photons.

Dans une collection de particules anisotropes, ces grandeurs de diffusion dépendent de

l’angle ξ entre la direction incidente de l’onde électromagnétique et l’axe d’orientation de

la particule. Nous avons alors introduit un nouveau paramètre de diffusion : la longueur

de transport moyenne < lTR >. Il s’agit de la longueur de transport du milieu isotrope

équivalent quand toutes les particules sont orientées aléatoirement. Nous avons développé

des simulations de Monte Carlo du transport incohérent de lumière dans une collection de

particules anisotropes. Le transport de lumière dans ce type de milieu dépend de l’indice

de réfraction relatif m, du paramètre de taille des particules x, de la fraction volumique en

particules 3v et du facteur de forme de la particule ε. Nous avons montré que la longueur

de transport moyenne avait un sens et qu’il était possible de la déterminer par moyennage

angulaire de l’image de rétrodiffusion.

Une fois cette grandeur déterminée, nous nous sommes intéressés à l’anisotropie de

l’image de rétrodiffusion. Elle présente une double anisotropie : la première anisotro-

pie, proche du point d’impact du faisceau laser, suivant la direction perpendiculaire de

l’axe d’orientation de la particule, c’est l’anisotropie proche et la seconde, loin du point

d’impact du faisceau laser, suivant l’axe d’orientation de la particule, c’est l’anisotropie

lointaine. L’analyse globale de l’influence du facteur de forme ε, du paramètre de taille

x et de l’indice de réfraction relatif m sur ces deux paramètres nous a montré qu’il était

possible d’inverser directement les images de rétrodiffusion en terme de facteur de forme

quelle que soit l’indice de réfraction relatif lorsque la taille des particules est supérieure

à la longueur d’onde. En pratique, si la taille de l’image est du même ordre de grandeur

que la longueur de transport moyenne, l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion peut être

directement inversée en terme de facteur de forme à partir de l’anisotropie proche. Si la

taille de l’image est plus petite que la longueur de transport moyenne, l’anisotropie de

l’image de rétrodiffusion peut être inversée directement en terme de facteur de forme à

partir de l’anisotropie lointaine.

Par ailleurs, nous avons également montré que l’origine physique de l’anisotropie

proche est issue de l’anisotropie azimutale de la fonction de phase à incidence normale.

Pour les particules dont le paramètre de taille x ≥ 5, nous avons montré qu’il est possible

de relier l’anisotropie proche à l’anisotropie ε des particules. Enfin, l’anisotropie lointaine

est quant à elle corrélée à l’anisotropie de la diffusion dans les directions perpendiculaire

et parallèle. Pour les paramètres de taille supérieurs ou égaux à 5, nous avons réussi à

relier l’anisotropie lointaine à l’anisotropie ε des particules.
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Chapitre 4

Applications
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Dans ce chapitre, nous allons voir deux applications de notre technique de caractérisa-

tion de l’anisotropie des objets à partir du transport incohérent de lumière. La première

application porte sur la détermination de la tension interfaciale d’une émulsion et la se-

conde application porte sur la mesure du module de cisaillement de globules rouges pour

un échantillon de sang humain.

Dans la première partie, nous utiliserons notre technique de caractérisation pour me-

surer la tension interfaciale d’émulsions concentrées constituées de gouttelettes d’huile

dispersées dans une solution de gomme de guar. Nous confronterons nos résultats avec

des mesures de la tension interfaciale obtenue à l’aide d’un dispositif constitué de deux

bandes parallèles. Dans la seconde partie, nous nous servirons de notre technique de carac-

térisatiopn pour mesurer le module de cisaillement des globules rouges. Nous comparerons

nos résultats avec ceux obtenus grâce à différentes techniques de mesure.
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Chapitre 4. Applications

4.1 Etude de la déformabilité des émulsions

4.1.1 Bibliographie sur la déformations des gouttelettes

L

B

y

x
 

a) b)

Cisaillement simple

Figure 4.1 – Gouttelette soumise à un écoulement de cisaillement simple

On appelle émulsion, la dispersion d’un fluide dans un autre fluide non miscible. Elles

se rencontrent aussi bien dans l’agro-alimentaire (lait, mayonnaise, etc.), que dans les

cosmétiques (crèmes, lotions, etc.) ou la pharmacie (crèmes, dérivés hormonaux, etc.). On

en rencontre également dans l’industrie pétrolière (fluides de forage, de production, de

raffineries, etc.). En pratique, on obtient une émulsion en appliquant aux deux fluides une

énergie mécanique. L’interface entre les deux fluides se déforme jusqu’à l’apparition des

gouttelettes.

Les gouttelettes peuvent se déformer sous l’action des forces visqueuses ou d’inertie. En

générale, la rupture des gouttelettes peut être appréhendée comme étant la compétition

entre deux types de forces : une force externe qui tend à déformer les gouttelettes et une

force interne qui tend à conserver la forme initiale des gouttelettes. Le nombre capillaire

Ca est le rapport entre les forces visqueuses et les forces de surface. La relation (4.1) est

la définition du nombre capillaire pour un écoulement de cisaillement simple :

Ca =
ηcγ̇R

γ
(4.1)

avec ηc la viscosité de la phase continue, γ̇ le gradient de vitesse (s−1), γ la tension

interfaciale(N/m) et R le rayon de la gouttelette (m). La tension interfaciale correspond
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4.1. Etude de la déformabilité des émulsions

à la tension qui existe enre deux liquides non miscibles ou qui se manifeste à l’interface

entre un solide et un liquide.

La rupture des gouttelettes survient lorsque le nombre capillaire est supérieur ou de

l’ordre de 1 dans le cas d’un écoulement de cisaillement, c’est-à-dire lorsque la force ex-

terne surpasse la force interne. Il existe donc un nombre capillaire critique Cacr au dessus

duquel les gouttelettes se brisent. Grace et al. [30] montre que ce nombre capillaire critique

dépend du rapport des viscosités q. Le nombre capillaire critique pour un écoulement élon-

gationnel est identique à celui d’un écoulement de cisaillement (Cacr ≈ 0.5). L’écoulement

de cisaillement simple est moins efficace que l’écoulement élongationnel pour briser une

gouttelette.

Définition de la déformabilité d’une gouttelette

Les premières études sur la déformabilité des gouttelettes ont été menées par Taylor

[84, 83] dans un fluide newtonien. Taylor [83] calcule le champ de pression et le champ de

vitesse à l’intérieure et à l’extérieure de la gouttelette en résolvant l’équation de Stokes

pour un écoulement laminaire. On définit la déformabilité D d’une gouttelette en régime

de faibles déformations grâce à la relation (4.2) :

D =
L− B

L + B
(4.2)

Où L est la dimension la plus grande de la gouttelette tandis que B est la dimension

la plus petite de la gouttelette (voir figure 4.1).

Déformation statique En régime de faibles déformations et pour un écoulement la-

minaire, les résultats de Taylor [84, 83] indiquent que la déformabilité dépend de deux

paramètres : le nombre capilaire Ca (relation (4.1)) et la rapport des viscosités q = ηd/ηc

où ηd est la viscosité de la phase dispersée et ηc est la viscosité de la phase continue.

Lorsque les forces de surfaces dominent les forces visqueuses, c’est-à-dire que Ca << 1

alors on exprime la déformabilité à partir de la relation (4.3) [84, 83].

D = Ca
19q + 16

16q + 16
(4.3)

Cette relation est valable uniquement pour des valeurs de q pas trop élevées (c’est-

à-dire proche de 1) et pour de faibles déformations. La quantité (19q + 16)/(16q + 16)

variant entre 1 (lorsque q tend vers 1) et 1.187 (lorsque q tend vers l’infini), de ce fait
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on peut considérer que la déformabilité est pratiquement égale au nombre capillaire Ca.

Dans le cas où les forces visqueuses sont égales aux forces de surface, c’est-à-dire Ca = 1

et q >> 1, Taylor [84, 83] exprime la déformabilité à partir de la relation (4.4).

D =
5

4
q (4.4)

Taylor [84, 83] observe que les résultats expérimentaux sont en accord avec sa théorie

dans le cas des faibles déformations, pour un écoulement hyperbolique plan et pour un

cisaillement simple.

Toujours dans le cas d’un écoulement de cisaillement simple, Cox [75] étend la théorie

de Taylor pour tous les rapports de viscosités q et pour de faibles déformations (relation

(4.5)).

D =
5(19q + 16)

4(q + 1)
√

( 20
Ca
)2 + (19q)2

(4.5)

Il détermine également l’évolution en fonction du temps t de la déformabilité de la

gouttelette grâce à la relation (4.6) en écoulement de cisaillement simple.

D(t) = D∞(1− e
− γt
ηdr ) (4.6)

Où r est le rayon de la gouttelette, D∞ est la déformabilité en régime stationnaire, soit

la relation (4.5), ηd est la viscosité de la phase dispersée et γ est la tension interfaciale.

angle d’orientation Lorsqu’une gouttelette est soumise un écoulement de cisaillement

simple, celle-ci tourne suivant la direction de l’écoulement et l’axe de symétrie de la gout-

telette fait un angle θ avec la direction de l’écoulement (voir figure 4.1). La relation (4.7)

est la relation proposée par Cox [75] pour définir l’angle θ entre la direction de l’écou-

lement et l’axe de symètrie de la gouttelette déformée en fonction du nombre cappilaire

Ca.

θ = arctan

(

0.359C
− 3

4

a

)

(4.7)

relaxation de la gouttelette Lorsqu’une gouttelette est soumise à l’action d’un champ

extérieur tel qu’un écoulement de cisaillement simple, la gouttelette se déforme. Une

fois que la gouttelette atteint sa forme finale, si on arrête l’écoulement, la gouttelette

reprend sa forme sphérique originelle : c’est le phénomène de relaxation de la gouttelette.

Dans l’hypothèse de faibles déformations, il est possible de prédire la déformabilité de la

gouttelette au cours du temps D(t) grâce à la relation (4.8) proposée par Rallison [73] :
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D = D0exp

(

40(q + 1)

(2q + 3)(19q + 16)
τ

)

(4.8)

avec τ = γt/ηcR0, R0 étant le rayon de la gouttelette, D0 étant la déformation à l’ins-

tant initial t = 0 et ηc la viscosité de la phase continue.

Les études menées par Megias-Alguacil et al. [54, 53], Guido [32] ont permis de montrer

qu’il était possible de mesurer la tension interfaciale à l’aide de la relaxation d’une gout-

telette. Dans ces études, on mesure la tension interfaciale entre deux fluides immiscibles

newtoniens à l’aide de différentes méthodes parmi lesquelles la méthode basée sur le phéno-

mène de relaxation. Guido [32] mesure la tension interfaciale du mélange polyisobutylène-

polydimethylsiloxane et compare cette valeur avec celle mesurée par d’autres auteurs tels

que Sigillo et al. [81] sur le même système. La valeur obtenue par Guido [32] est en ac-

cord avec celles de la littérature. On trouve dans la littérature des études comme celles

de Megias et al. [53] qui mesure la tension interfaciale d’un mélange de polyethylène

glycolethanol-eau à l’aide de ces trois méthodes. Il montre que globalement ces techniques

donnent les mêmes résultats à condition de respecter les conditions de validité de chaque

technique.

En résumé, les techniques actuelles de mesure de la tension interfaciale sont basées sur

les relations (4.2-4.8). En appliquant un écoulement de cisaillement simple à une goutte-

lette, on peut déterminer la tension interfaciale : soit en mesurant la déformabilité de la

gouttelette en fonction du cisaillement [84, 83], soit en mesurant l’orientation en fonction

du cisaillement [75], soit en mesurant la déformabilité en fonction du temps [75], ou enfin

soit à partir de la relaxation au cours du temps de la gouttelette [73].

4.1.2 Système étudié : dispersion d’une solution de gomme de

guar dans une huile silicone

La gomme de guar constitue la phase continue tandis qu’une huile silicone constitue

la phase dispersée de l’émulsion. Un tensio-actif est utilisé pour améliorer la stabilité de

l’émulsion (le polyoxyethylène sorbitan monolaurate).
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Figure 4.2 – Structure moléculaire de la galactomannane n = Degrée de polymérisation,

X = Degrée de substitution de galactose

Guar La gomme de guar est extraite de la graine de la légumineuse cyamopsis tetra-

gonoloba, où elle sert de réserve d’aliments et d’eau. La gomme de guar est composée

principalement de galactomannane, une fibre végétale. Le galactomannane est un poly-

oside (polymère d’ose) présent dans de nombreuses graines. Le galactomannane est un

polymère linéaire composé d’une chaine de monomères de mannose auxquelles sont ra-

mifiés par un pont constitué d’une unité de galactose. Le ratio entre le mannose et le

galactose est de 2 pour 1, ainsi en moyenne une unité de galactose est ramifié tous les

trois mannoses sur la chaine (figure 4.2). La gomme de guar est un additif alimentaire

(E412) largement utilisé dans l’industrie agro-alimentaire. Elle permet notamment d’al-

léger certaines préparations en remplaçant le rôle de l’amidon, de sucres ou de matières

grasses. La gomme de guar est utilisée comme épaississant, stabilisant et émulsifiant dans

les aliments grâce à sa texture uniforme et ses propriétés pour former des gels. Elle peut

être utilisée dans les sauces, soupes, crèmes glacées et sorbets, produits de boulangerie et

de pâtisserie, poudres, etc.

Huile silicone Les huiles silicones utilisées sont les huiles silicones AK500 (ηdyn = 560

mPa.s, masse volumique (25̊ C)= 0.969 g/cm3) produites par la société Wacker-Chemie.

Procédure de fabrication des émulsions

La préparation des émulsions a été réalisée par Andre Braun et al. [17]. La préparation

des émulsions débute par le mixage de 1.25% en fraction massique de poudre de guar dans

de l’eau déminéralisée à 70̊ C pendant une heure. Afin d’éliminer les impurétés, la solution

est centrifugée pendant une heure à 50̊ C. La solution obtenue est turbide et d’aspect cré-

meux. L’ajout de 0.1 % en fraction massique d’azide de sodium empêche la formation des

bactéries. Les bactéries accélérent la dégradation de la chaîne de monomères de mannose

provoquant ainsi une diminution de la viscosité. Une quantité assez importante de surfac-

tants (environ 2% en fraction massique de tensioactifs) permet ainsi de couvrir la surface

entière des gouttelettes surtout lorsque les gouttelettes se déforment lors du cisaillement.
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4.1. Etude de la déformabilité des émulsions

Les tensioactifs et de l’azide de sodium sont dispersés dans la solution de guar à l’aide

d’un appareil de dispersion Polytron DT6000 (Kinematika, CH) à une vitesse de rotation

de 5000 tours/minute pendant 180s. La fraction de la phase dispersée (huile silicone) va-

rie entre 10 % et 40 %. L’huile silicone est dispersée à l’aide du Polytron dans la phase

continue. Le stockage de l’émulsion d’au moins 30 heures dans un réfrigérateur permet la

suppression d’éventuelles bulles d’air qui se seraient introduites au cours de la préparation.

La viscosité de la phase continue (guar) dépend de la fraction massique en guar utilisée

pour fabriquer l’émulsion. La figure 4.3b) représente la viscosité du guar en fonction de la

contrainte pour deux fractions massiques différentes. La viscosité de la phase continue à

1.4 % est plus élevée que celle à 1.25 %. Trois types d’émulsions ont été étudiées au cours

de nos expériences : AK500 N̊ 9, AK500 N̊ 4 et AK500 N̊ 7. Le tableau 4.1.2 récapitule

les caractéristiques de chaque émulsion.

Emulsion AK500N̊ 7 AK500N̊ 4 AK5008N̊ 9

% massique en

guar

1.4 1.25 1.25

% massique en

huile silicone

AK500

20 20 40

Table 4.1 – Pourcentage massique de guar et en huile silicone pour chaque émulsion
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Figure 4.3 – a)Viscosités des différentes émulsions AK500 N̊ 7, AK500 N̊ 4 et AK500

N̊ 9 en fonction de la contrainte b)Viscosité pour differents pourcentages massiques en

guar en fonction de la contrainte
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La figure 4.3a) représente la viscosité des différentes émulsions étudiées en fonction

de la contrainte. Lorsque la contrainte augmente la viscosité diminue : le fluide possède

donc un comportement rhéofluidifiant. Les viscosités des émulsions AK500 N̊ 7 et AK500

N̊ 4 sont identiques car les deux émulsions possèdent la même fraction massique en huile

silicone (20%). Enfin, la viscosité de l’émulsion AK500 N̊ 9 est supérieure aux deux autres

car la fraction massique de celle-ci est supérieure (40%) à celle des deux autres émulsions

(20%).

4.1.3 Mesure de la déformabilité des gouttelettes d’une émulsion

par diffusion de lumière

L’étude de la déformation des gouttelettes d’une émulsion est réalisée sur les échan-

tillons AK500 N̊ 7, AK500 N̊ 9 et AK500 N̊ 4. On cisaille les échantillons sur un rhéomètre

en utilisant une géométrie plan-plan de 5 cm de diamètre avec un entrefer de 2 mm. On

réalise des paliers successifs de cisaillement entre 1 s−1 et 1000 s−1 et simultanément on

réalise l’acquisition de la matrice de Mueller. Cependant, nous nous intéressons unique-

ment à l’élément M11 de la matrice de Mueller car nous nous intéressons uniquement au

transport incohérent de lumière non-polarisée dans un milieu anisotrope .

Images de rétrodiffusion en fonction du cisaillement

La figure 4.4 représente les images de rétrodiffusion obtenues expérimentalement avec

les différents éhantillons AK500 pour différents cisaillements. En dehors du centre de

l’image de rétrodiffusion où on perçoit une lègère anisotropie, l’image de rétrodiffusion

ne semble pas être très affectée par le cisaillement : la longueur de transport reste donc

inchangée lorsqu’on augmente le cisaillement. Par ailleurs, les images de rétrodiffusion

des échantillons AK500 N̊ 7 et N̊ 4 sont identiques. En revanche, elles sont différentes de

celles de l’échantillon AK500 N̊ 9. La longueur de transport de l’échantillon AK500 N̊ 9

est donc différente de celle des deux autres échantillons.

L’anisotropie de l’image est donc perceptible mais très faible. Nous décidons alors

d’effectuer la comparaison en différence d’images. En clair, nous soustrayons expérimen-

talement l’image de rétrodiffusion obtenue à un cisaillement quelconque avec l’image de

rétrodiffusion obtenue à un cisaillement de 1 s−1, c’est-à-dire lorsque l’image de rétrodif-

fusion expérimentale est isotrope.
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Figure 4.4 – Images de rétrodiffusion expérimentales à différents cisaillements a) pour

l’émulsion AK500 N̊ 7, b) pour l’émulsion AK500 N̊ 4 c) pour l’émulsion AK500 N̊ 9

AK500 N°9

1000 s-1900 s-1700 s-1400 s-1300 s-1200 s-1 500 s-1 600 s-1

--
+
+

c)

v
o

rt
ic

it
é

vitesse

1000 s-1

AK500 N°4

900 s-1700 s-1400 s-1300 s-1200 s-1 500 s-1 600 s-1

+

+
- -

b)

v
o

rt
ic

it
é

vitesse

1000 s-1

AK500 N°7

900 s-1700 s-1400 s-1300 s-1200 s-1 500 s-1 600 s-1

+

+
-

-

a)

v
o

rt
ic

it
é

vitesse

= 0.2= 0.3= 0.4= 0.5= 0.6= 0.7= 0.9

d)

Figure 4.5 – Différences d’images de rétrodiffusion expérimentales à différents cisaille-

ments a) pour l’émulsion AK500 N̊ 7, b) pour l’émulsion AK500 N̊ 4 c) pour l’émulsion

AK500 N̊ 9 d)Différences d’images de rétrodiffusion pour différents facteurs de forme ob-

tenus à l’aide des simulations de Monte Carlo pour m = 1.1, x = 10
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La figure 4.5d) représente les images de rétrodiffusion obtenues à l’aide des simulations

de Monte Carlo en différence d’images. L’image de rétrodiffusion présente des lobes rouges

et bleus. On observe sur la figure 4.5d) que lorsque le facteur de forme augmente l’inten-

sité des lobes augmentent. Par conséquent, la déformation d’une particule s’accompagne

d’une augmentation de l’intensité des lobes rouges et bleus. Les lobes bleus indiquent le

sens d’orientation des gouttelettes sous cisaillement tandis que les lobes rouges indiquent

la direction perpendiculaire soit la direction du vecteur vorticité.

Les figures 4.5a)b)c) représentent les images de rétrodiffusion obtenues expérimenta-

lement à l’aide des échantillons AK500 en différence d’images. On observe sur ces figures

des lobes rouges et bleus. Sur les figures 4.5a)b)c), l’intensité des lobes augmente lorsque

le cisaillement augmente. Par conséquent, sur la figure 4.5a)b)c), l’apparition des lobes

rouges et bleus indiquent que les particules en l’occurence les gouttelettes se déforment

sous cisaillement. Les gouttelettes se déforment suivant la direction du vecteur d’orienta-

tion perpendiculairement à la direction du vecteur voritcité.
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Figure 4.6 – Variations radiales d’intensité normalisées en milieu épais des différents

échantillons

A partir des images de rétrodiffusion (voir figure 4.4), nous effectuons une mesure de

la longueur de transport moyenne de chaque échantillon sous cisaillement. On obtient la

longueur de transport moyenne par ajustement de la variation radiale d’intensité sur le

modèle de Haskell (relation (1.17)). La figure 4.6 reprèsente l’ajustement de la variation

radiale d’intensité sur le modèle de Haskell pour un cisailement de 100s−1 dans le cas

des trois émulsions AK500. Cette ajustement permet de constater que quel que soit le

cisaillement la variation radiale d’intensité reste identique. Le tableau 4.1.3 récapitule les
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4.1. Etude de la déformabilité des émulsions

longueurs de transport obtenues pour chaque échantillon AK500.

Comme nous l’avions suggéré à partir des images de rétrodiffusion, la longueur de

transport moyenne des échantillons AK500 N̊ 7 et AK500 N̊ 4 est identique et diffère de

celle de l’échantillon AK500 N̊ 9. La longueur de transport étant inversement propor-

tionnelle à la fraction volumique, lorsqu’on augmente la fraction volumique la longueur

de transport moyenne décroît. La fraction volumique de l’échantillon AK500 N̊ 9 est su-

périeure à celle des échantillons AK500 N̊ 7 et N̊ 4, sa longueur de transport est donc

logiquement plus faible.

Emulsion AK500 N̊ 7 AK500 N̊ 4 AK500 N̊ 9

< lTR >

(mm)

0.91 0.908 0.48

Table 4.2 – Longueurs de transport moyenne de chaque émulsion

Connaissant les indices de réfraction des phases continues (Nc=1.33) et dispersé(Nd=1.406),

il est possible grâce à l’étude du transport incohérent de lumière polarisée de mesurer la

taille moyenne en volume des gouttelettes. Le tableau 4.1.3 indique les valeurs des rayons

obtenus à l’aide du transport de polarisation de lumière. Les valeurs sont proches de

celles trouvées précédemment par diffraction. Ainsi, ces valeurs de rayons donnent des

paramètres de taille supérieurs à 5.

Enfin, pour les milieux très concentrés, Dillet [23] a montré que la diffusion dépendante

par le biais du facteur de structure devait être prise en compte dans les simulations de

Monte Carlo pour avoir des résultats proches de la réalité.

AK500 N̊ 7 N̊ 4 N̊ 9

Rmoyen en

µm

0.7 0.8 0.56

Table 4.3 – Taille moyenne pour chaque émulsion par polarisation
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100 s-1 1000 s-1

1 s-1 10 s-1

AK500 N°9

Figure 4.7 – Matrices de Mueller expérimentales à différents cisaillements pour l’émulsion

AK500 N̊ 9

La figure 4.7 représentent les matrices de Mueller obtenues dans le cas de l’émulsion

AK500 N̊ 9 pour différents cisaillements . Qualitativement, on observe une constance des

effets de polarisations quelque soit le cisaillement. Cette dernière observation associée au

fait que la longueur de transport moyenne de chaque émulsion ne varie pas en fonction

du cisaillement permet donc de conclure que l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion

observée pour chaque émulsion provient uniquement de la déformation des gouttelettes

et les gouttelettes ne sont pas rompues par le cisaillement. Nous allons donc dans la suite

quantifier cette déformation à l’aide de la technique developpée lors du chapitre 3.
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Analyse des variations angulaires d’intensité expérimentale
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Figure 4.8 – variations angulaires d’intensité à différents cisaillements a) pour l’émulsion

AK500 N̊ 4 b) pour l’émulsion AK500 N̊ 7 c) pour l’émulsion AK500 N̊ 9 d) Exemples

d’images de rétrodiffusion expérimentales

Nous allons à présent appliquer la méthodologie d’analyse des images de rétrodiffusion

anisotropes établie au chapitre précédent. Ainsi, une fois la longueur de transport moyenne

déterminée, nous décidons d’étudier l’évolution de la variation angulaire d’intensité à

différents cisaillements pour chaque émulsion. Les simulations de Monte Carlo ont montré

que l’anisotropie proche de l’image de rétrodiffusion se situe à cette position de l’image. Les

figures 4.8a)b)c) représentent la variation angulaire d’intensité à différents cisaillements

pour chaque émulsion AK500. Nous observons une augmentation de la variation angulaire

d’intensité lorsque le cisaillement augmente.
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Analyse des variations radiales d’anisotropie
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Figure 4.9 – variations radiales d’anisotropie à différents cisaillements a) pour l’émulsion

AK500 N̊ 4 b) pour l’émulsion AK500 N̊ 7 c) pour l’émulsion AK500 N̊ 9 d) Exemples

d’images de rétrodiffusion expérimentales

Nous décidons donc à partir des variations angulaires à différentes distances ρ du ba-

rycentre de l’image de déterminer la variation radiale d’anisotropie définie par la relation

(3.23). Les figures 4.9 représentent la variation radiale d’anisotropie de chaque image de

rétrodiffusion à différents cisaillements. Nous observons que la variation radiale d’ani-

sotropie augmente lorsque le cisaillement augmente quelque soit l’échantillon étudié. La

variation radiale croit jusqu’à un maximum d’anisotropie. Le maximum d’anisotropie cor-

respond à l’anisotropie proche de l’image de rétrodiffusion. Nous décidons alors à partir

des variations radiales d’anisotropie de mesurer l’anisotropie proche de chaque image de

rétrodiffusion expérimentale.
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Comparaison entre les mesures expérimentales et les simulations de Monte

Carlo
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Figure 4.10 – a) Comparaison des variations angulaires d’intensité obtenue par simula-

tion (m=1.1, x=10, ε=0.8) et obtenues expérimentalementb) Comparaison des variations

radiales d’intensité obtenue par simulation (m=1.1, x=10, ε=0.8) et obtenues expérimen-

talement

La figure 4.10a) permet de comparer la variation angulaire d’intensité obtenue expé-

rimentalement avec celle obtenue à l’aide des simulations de Monte Carlo avec les para-

mètres de simulations suivant : x = 10, m = 1.1 et ε=0.8. Le seul paramètre ajustable

est le facteur de forme ε. Nous constatons qu’il y a une bonne correspondance entre la

variation angulaire d’intensité expérimentale et celle obtenue par simulation directe . Sur

la figure 4.10b), nous avons superposé les variations radiales d’anisotropie expérimentales

et les variations radiales d’anisotropie obtenues à l’aide des simulations de Monte Carlo

pour m = 1.1 et x = 10 et ε = 0.8. Nous observons une bonne correspondance entre les

simulations et les résultats expérimentaux comme précédemment.

L’augmentation de la variation angulaire d’intensité et donc de la variation radiale

d’anisotropie en fonction du cisaillement traduit une augmentation du facteur de forme

des particules en fonction du cisaillement et par conséquent de la déformation des goutte-

lettes. Nous en concluons donc que lorsque le cisaillement augmente, la déformation des

gouttelettes augmente.
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Inversion de l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion
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Figure 4.11 – a)Anisotropie proche en fonction de la contrainte.Rayon b) Déformabilité

proche en fonction de la contrainte.Rayon

Nous mesurons pour chaque cisaillement, l’anisotropie proche de l’image de rétro-

diffusion. La figure 4.11a) représente l’évolution de l’anisotropie proche de l’image de

rétrodiffusion en fonction de la contrainte locale de cisaillement multipliée par le rayon

des gouttelettes (environ 1 µm). Grâce à la relation (4.9), nous déterminons l’anisotropie

ε des gouttelettes à partir de l’anisotropie proche de l’image de rétrodiffusion.

Aproche =

(

1− ε2

1 + ε2

)2.5

(4.9)

En effet, le paramètre de taille des gouttelettes étant supérieur à 5 (x ≈ 13), on est

largement dans la zone de validité de cette relation. Puis, à partir de l’anisotropie ε des

gouttelettes, nous déterminons la déformabilité des gouttelettes grâce à la relation de Tay-

lor (4.3). La courbe 4.11b) représente la déformabilité en fonction de la contrainte locale
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4.1. Etude de la déformabilité des émulsions

multiplié par le rayon des gouttelettes.

On rappelle la relation (4.12) définie la déformabilité d’une gouttelette en fonction de

l’anisotropie de la gouttelette :

D =
L− B

L + B
=

2a− 2b

2a+ 2b
=

a− b

a+ b
=

1− ε

1 + ε
= Ca (4.10)

Or le nombre cappilaire est défini par la relation (4.11) :

Ca =
σR

γ
(4.11)

Où γ est la tension interfaciale, σ est la contrainte de cisaillement et R le rayon de la

gouttelette. Par conséquent, la déformabilité est définie par la relation (4.12) :

D =
σR

γ
(4.12)

On fait apparaitre la contrainte de cisaillement car Mougel [65] a montré que cette

représentation était valable pour une émulsion concentrée même si la phase continue est

non-newtonienne ce qui est notre cas. Cette relation permet de s’abstraire de la non-

linéarité de la viscosité.

Nous obtenons une courbe unique qui indique que la tension interfaciale est une gran-

deur physique indépendante de la fraction volumique en particules. Pour les faibles défor-

mations, la relation entre la déformabilité et la contrainte est linéaire comme l’indiquent

les travaux de Taylor [84, 83]. Nous déterminons alors la tension interfaciale grâce à la

relation (4.3). L’inverse de la pente de la courbe 4.11b) permet de déterminer la tension

interfaçiale entre les deux phases car on considère que la déformabilité est égale au nombre

capilaire (voir relation (4.1) et (4.3)). Nous obtiennons alors une tension interfaciale égale

à 1.2 µN/m.
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4.1.4 Comparaison avec le dispositif Parallel Band apparatus
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Figure 4.12 – a) Schéma de fonctionnement du dispositif de bandes parallèles (M) :

Moteurs (P) Poulie de déflection (S) Ressorts (B)Bande (D) Gouttelette

Braun [17] a développé à l’ETH (zurich, Suisse) un dispositif très fortement inspiré

de celui developpé par Taylor [84, 83] et qui reprend les améliorations apportées par

Birkhofer et al. [14]. Le dispositif expérimental ayant servi à mesurer la déformabilité

d’une gouttelette isolée de quelques millimètres de diamètre est constitué d’une cellule

d’écoulement de cisaillement simple dans laquelle on introduit la phase continue et de deux

plans parallèles (Parallel band Apparatus) qui se déplacent dans des directions opposées.

Une cellule d’écoulement est placée entre les deux plans parallèles . Le mouvement des

deux plans parallèles crée un écoulement de cisaillement simple entre les deux bandes

parallèles qui est la zone de cisaillement. Le gap entre les deux bandes parallèles peut

varier entre 2 mm et 4 cm. On enregistre le mouvement de la gouttelette qui se déplace

dans la zone de cisaillement à l’aide d’une caméra C.C.D (DFW-V500, Sony Electronics)

qui est disposé perpendiculairement à la cellule d’écoulement. Un ordinateur de contrôle

en temps réel du mouvement des gouttelettes, un programme de contrôle des moteurs

et une boucle de régulation complète le dispositif expérimental afin de mieux contrôler

l’écoulement. La figure 4.12 représente le dispositif expérimental utilisé par Andre Braun

[17] pour réaliser son étude.
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Figure 4.13 – Comparaison entre la déformabilité obtenue à l’aide de la diffusion avec

la déformabilité obtenue avec le dispositif de bandes parallèles

Sur la figure 4.13, nous avons superposé les résultats obtenus à l’aide de l’appareil à

bandes parallèles. Les résultats obtenus à l’aide de ce dispositif sont identiques à celles que

nous obtenons à l’aide du dispositif basé sur la diffusion de lumière. En outre, notre dispo-

sitif permet de mesurer les très faibles déformations contrairement au dispositif constitué

de bandes parallèles. Enfin, notre dispositif ne nécessite aucune dilution et il est com-

plétement non-intrusive contrairement au disposif de bandes parallèlles qui nécessite une

dilution et l’étude d’une gouttelette de diamètre égale à quelques millimètres.

La phase dispersée est très fortement non-newtonienne. L’émulsion est également non-

newtonienne comme on peut le voir sur la figure 4.3a). Il est très difficile de mesurer la

tension interfaciale d’un tel système car la majorité des techniques ne sont fiables que pour

des fluides newtoniens. Notre dispositif a l’énorme avantage de pouvoir mesurer de ma-

nière précise la tension interfaciale d’une dispersion dont la phase continue est newtonien

ou non-newtonien. Pour de faibles déformations, Taylor [84, 83] observe une linéarité de la

déformation en fonction du cisaillement. En revanche, pour les grandes déformations (de

l’ordre de 0, 2), cette linéarité disparaît. Cette non-linéarité de la déformabilité en fonction

de la contrainte appliquée s’explique par l’apparition pour les grands déformations d’un

gradient de tension interfaciale le long de l’interface entre les deux phases. On observe, en

effet, des déformations faibles, une non-linéarité liée à une mauvaise estimation de la pres-

sion de Laplace, puis de la tension interfaciale pour des déformations plus importantes.

La relation Ca = D n’est en effet plus valide que pour des déformations inférieures ou de

l’ordre de 0, 2.

121



Chapitre 4. Applications

A présent, nous allons nous appliquer notre technique de caractérisation de la déforma-

bilité des particules d’une suspension pour mesurer le module de cisaillement des globules

rouges.

4.2 Etude de la déformation des globules rouges

4.2.1 Généralités sur les globules rouges

Le sang est un fluide complexe constitué principalement d’un fluide suspendant, le

plasma et d’une dispersion de globules rouges. Le rôle majeur des globules rouges est de

transporter l’oxygène dans l’organisme, et les éléments nutritifs nécessaires aux processus

vitaux de tous les tissus du corps humain et à évacuer les déchets tels que le dioxyde de car-

bone ou les déchets azotés. Il sert également à diffuser les hormones dans tout l’organisme.

Les globules rouges sont des cellules micrométriques en forme de disque biconcave (dis-

coïde) d’environs 7µm de diamètre et 3µm d’épaisseur. Suivant les individus et le sexe, la

concentration en globules rouges nommée taux d’hématocrite varie entre 40% et 55%. Le

taux d’hématocrite se mesure simplement par centrifugation d’un prélévement dans un

microtube. Les globules rouges sont constitués d’une membrane responsable des proprié-

tés complexes de déformation et d’agrégation des globules. En modifiant les propriétés de

la membrane, il est possible de rendre les globules agrégeants, non-agrégeants, sphériques

et durcis [7].

Les vaisseaux sanguins, dans lesquels circulent les globules rouges, sont de petits tubes

chargés du transport du sang dans tout le corps. Le système circulatoire humain est com-

posé de trois types de vaisseaux sanguins : les artères, les veines et les capillaires. Une

artère est une vaisseau sanguin très large (le diamètre varie entre 4 et 8 mm) qui trans-

porte le sang oxygéné du coeur vers les tissus et les cellules de l’organisme. Les veines

sont des vaisseaux chargés de transporter le sang pauvre en oxygène et les déchets du

métabolisme vers le coeur (le diamètre varie de quelques millimètres à quelques centi-

mètres ). Les capillaires sont microscopiques. Ils relient les artères et les veines aux tissus

de l’organisme et sont le siège de l’échange entre l’oxygène et le dioxyde de carbone. Les

artères transportent le sang et ont des parois beaucoup plus élastiques que les veines (le

diamètre fait quelques dizaines de cntimètres).

La déformation des globules rouges est donc essentielle pour la circulation sanguine.
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4.2. Etude de la déformation des globules rouges

En effet, les dimensions des globules rouges est nettement supérieure au diamètre des

capillaires (8 à 10 µm)dans lesquelles circulent les globules rouges. Il est donc primordiale

pour que ceux-ci puissent circuler dans le réseau microcirculatoire, que les globules rouges

puissent se déformer.

4.2.2 Bibliographie sur les techniques de mesure de la déforma-

bilité des globules rouges

L

W

Figure 4.14 – Photographie de globules rouges par microscopie électronique à balayage

La déformabilité d’un globule rouge comme nous l’avons indiqué précédemment est un

paramètre essentiel pour la circulation du sang dans les vaisseaux sanguins. Les globules

rouges du sang ont une forme biconcave comme on peut le voir sur la figure 4.14. La

longueur moyenne d’un globule rouge est d’environ 7µm et son épaisseur de l’ordre de 1, 7

µm. Le rayon sphérique moyen d’un globule rouge est d’environ 2, 2 µm. Le paramètre de

taille est donc à 635 nm de longueur d’onde supérieure à 50.

123



Chapitre 4. Applications

Rhéoscope

Figure 4.15 – Dispositif de mesure de la déformabilité des globules rouges : Rhéoscope

développé par Dobbe et al.[25]

Un grand nombre de dispositifs ont été développés pour mesurer la déformabilité.

Parmi ces dispositifs on peut citer le rhéoscope. Le rhéoscope est constitué de deux pla-

teaux contra-rotatifs. Les globules rouges sont suspendus dans une solution saline (phos-

phate buffered saline). On introduit la suspension de globules rouges entre les deux pla-

teaux. Le mouvement des plateaux provoquent la déformation des globules rouges que

l’on observe à travers un microscope. On mesure ainsi la déformabilité des globules rouges

à l’aide du microscope. Grâce à ce dispositif, Dobbe et al. [25] compare la déformabilité

des globules rouges provenant de plusieurs donneurs différents. Il montre que le rhéoscope

peut servir au travers de la déformabilité à détecter certaines maladies (ex : anémie) ou

certains traitements hormonaux (ex : dopage à l’Erythropoietin EPO). Korin et al. [46]

utilisent le rhéoscope pour étudier l’écoulement et la déformation des globules rouges à

travers un microcanal. Ils montrent dans cette étude que la déformabilité des globules

ourges dépend de trois paramètres : la viscosité interne, le rapport entre la surface et le

volume des cellules et les propriétés viscoélastiques de la membrane de la cellule. Bransky

et al. [16] utilisent le rhéoscope pour étudier cette fois-ci le comportement rhéologique

d’une suspension de globules rouges s’écoulant également à travers un microcanal. Ils

démontrent qu’il existe une relation entre la déformabilité et la vitesse d’écoulement des

globules rouges. On notera que dans toutes ces études, les suspensions sont extrémement

diluées. La fraction volumique en globules rouges dans l’étude menée par Bransky et al.

[16] est de 0.45%, dans celle de Dobbe et al. [25], elle est de 0.2% et dans celle de Korin

et al. [46], on a une fraction volumique en globules rouges d’environ 0.04%. Ces concen-
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4.2. Etude de la déformation des globules rouges

trations sont très éloignées des conditions physiologiques d’environ 45% pour les femmes

et 50% pour les hommes.

Il n’est pas certain que la dilution ne modifie pas les propriétés mécaniques des globules

rouges. L’avantage de la technique est qu’elle est assez simple à mettre en oeuvre.

Ektacytomètre

Figure 4.16 – Dispositif de mesure de la déformabilité des globules rouges : ectacymètre

développé par Groner et al. [31]

Figure 4.17 – Images de diffraction obtenues à l’aide de l’ectacytomètre de Groner et al.

[31] a) vitesse de cisaillement < 50 s−1 b) vitesse de cisaillement = 50 s−1 c) vitesse de

cisaillement > 100 s−1

Un autre dispositif permettant de mesurer la déformabilité d’un globule rouge est l’ek-

tacytomètre. Il s’agit d’un dipositif optique constitué d’une cellule de Couette introduit

par Bessis et al. [12] et Groner et al. [31] (figure 4.16) et utilisé récemment par Schauf

et al. [78]. Le cylindre extérieur tourne autour du cylindre intérieur et provoque ainsi

la déformation des globules rouges. On introduit l’échantillon entre les deux cylindres

concentriques transparents. (l’entrefer vaut 0.5 mm,[31]). Un laser traverse les parois des
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deux cylindres concentriques. Les globules rouges diffractent la lumière à une distance

donnée de la cellule de Couette. La figure de diffraction 4.17 obtenue est circulaire pour

de faibles vitesses tandis que pour des vitesses plus élevées, elle est elliptique. On mesure

à partir de la figure de diffraction, un indice de déformabilité (DI Deformability Index).

Groner et al. [31] valident le dispositif en comparant l’index de déformabilité d’une sus-

pension de globules rouges obtenu à l’aide de l’ektacytomètre avec la déformabilité de la

même suspension de globules rouges obtenue à l’aide d’un rhéoscope. Les résultats obte-

nus à l’aide de l’ektacytomètre sont identiques à ceux obtenus à l’aide du rhéoscope. Le

gradient de vitesse varie entre 0 et 1000 s−1 et la déformabilité varie entre 0 et 0, 7. On

définit l’indice de déformabilité DI par la relation (4.13) où L est la longueur demi-grand

axe de la figure de diffraction et B est la longueur demi-petit axe de la figure de diffraction.

DI =
L− B

L + B
(4.13)

L’avantage de cette technique est qu’elle ne nécessite pas de dilution des globules

rouges dans une suspension, l’étude peut se faire sur du sang total. Shin et al. [79] modi-

fient le dispositif de Groner et al. [31] en remplaçant la cellule de Couette par un canal

section rectangulaire (voir figure 4.18). On introduit l’échantillon à l’intérieur du canal et

l’application d’une différence de pression dans le canal entraîne l’écoulement de l’échan-

tillon à travers le canal. L’écoulement provoque la déformation des globules dans le canal.

Un faisceau laser traverse le canal transparent perpendiculairement, on recueille la figure

de diffraction à l’aide d’une caméra C.C.D. L’avantage de ce système par rapport à celui

de Groner et al. est que la mesure du gradient de vitesse et du taux de cisaillement se

réduit à une simple mesure de pression grâce aux relations (4.14) et (4.15).

τw =
∆P(t)h

(

1 + 2 h
w

)

L
(4.14)

γ̇w =
6Q

3wh2

[

2 +
d lnQ

d lnτw

]

(4.15)

Q correspond au débit en m3/s, h est la largeur de la fente (m), w est la longueur

de la fente (m), ∆P est la différence de pression (Pa) et L est la longueur du canal (m).

En parallèle, des mesures de déformabilité sont effectuées à l’aide d’un ectacytomètre

classique. Les résultats obtenus à l’aide de ce dispositif sont identiques à ceux obtenus à

l’aide de l’ectacytomètre de Shin et al.. La gamme de pression appliquée varie entre 0 et

35 Pa. La déformabilité varie entre 0 et 0, 6.
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4.2. Etude de la déformation des globules rouges

Fig. 1. Schematic diagram of a slit-flow ektacytometry.

Figure 4.18 – Dispositif de mesure de la déformabilité des globules rouges : ectacymètre

développé par Shin et al. [79]

Pinces optiques

La technique des pinces optiques est une technique largement utilisée pour étudier et

manipuler de petits objets tels que des cellules vivantes. Le principe consiste à piéger à

l’aide d’un faisceau laser un objet diélectrique au point de convergence du faisceau. On

applique une contrainte à la membrane du globule rouge par l’intermédiaire d’une bille

de silice (Henon et al. [35] ; Liu et al. [51]) ou de polystyrène (Li et al. [50]) optiquement

piégées et utilisées comme "poignées". On mesure la déformabilité du globule rouge et

on en déduit le module de cisaillement.Le module de cisaillement se déduit à partir des

équations d’élasticité de la membrane, en supposant la membrane du globule rouge in-

extensible. Dans la limite des faibles déformations, la relation 4.16 permet de calculer la

diminution du diamètre du globule rouge ∆D en fonction de la force appliquée F.

∆D =
F

2πµ
(4.16)

Où µ est le module de cisaillement (N/m). Liu et al. [51] utilise cette technique pour

mesurer la déformabilité des globules rouges. La déformabilité des globules rouges est

mesurée pour différentes forces. Un modèle mécanique est développé pour simuler la dé-

formation des globules rouges et en comparant les données expérimentales avec les données

numériques, liu et al. [51] évalue le module de cisaillement qui varie entre 4.56 µN/m et

5.18 µN/m. Li et al. [50] observent que le module de cisaillement varie au cours du temps.

Il vaut 3.72 dN/m au bout de deux jours de stockage et 5.53 dN/m au bout de deux

semaines alors qu’il admis dans la littérature que le module de cisaillement varie entre 4

et 10 µN/m. Cette différence provient certainement du fait que la méthode est intrusive

puisqu’elle nécessite l’insertion d’une bille à la surface des globules. Cette insertion mo-

127



Chapitre 4. Applications

difie certainement le module de cisaillement des globules. Par ailleurs, le laser provoque

un échauffement local qui modifie également le module de cisaillement du globule.

Aspiration par micropipette

Figure 4.19 – Principe de mesure du module de cisaillement d’un globule rouge par

Evans et al. [29]

Enfin, le dispositif d’aspiration par micropipette permet également de mesurer la dé-

formabilité des globules rouges (figure 4.19). Rand et al. [74] sont les premiers à utiliser

cette technique pour étuider la déformabilité des globules rouges et mesurer le module de

contrainte des globules rouges(Rand et al. [74] 18 µN/m, Evans et al. [29] 10 µN/m ).

Le principe de cette technique consiste à aspirer à l’aide d’une micropipette un globule

rouge. En pénetrant dans le canal, le globule crée une différence de pression (Pi − Pp) à

l’intérieur du canal de la micropipette (Pi : pression à l’extérieur du canal ; Pp : pression

à l’intérieur du canal). Lorsque la profondeur de pénétration de la cellule Dp est égale

au rayon de la micropipette Rp, la relation 4.17 permet de relier la différence de pression

(Pi − Pp) et le rayon du canal de la micropipette Rp :

Pi − Pp

µ
=
κ

Rp

(4.17)

Où κ est une constante et µ est le module de cisaillement(N/m). L’inconvénient de

cette technique est qu’elle impose des déformations extrémement élevées. Le module de

cisaillement n’est sans doute pas le même aux grandes déformations qu’aux petites défor-

mations.

128



4.2. Etude de la déformation des globules rouges

Déformation des globules rouges à l’aide d’un champ électrique
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Figure 4.20 – Schéma de principe du dispositif de mesure de la déformabilité de Thom

et al. [85]. Ex correspond au champ électrique et Fx à la force d’interaction.

La polarisation de Maxwell-Wagner se produit généralement à l’interface entre deux

milieux possédant des permitivités et des conductivités différentes en présence d’un champ

électrique non-uniforme, et se caractérise par l’apparition d’une force d’interaction entre

les deux milieux. Si l’une des interfaces est une cellule biologique telle qu’un globule

rouge suspendu dans une solution faiblement conductrice, la force d’interaction induite

par la polarisation de Maxwell-Wagner entraine la déformation des cellules biologiques.

Cette effet n’apparaît que dans une certaine gamme de fréquences. Les travaux traitant

de ce phénomène proposent de calculer cette force d’interaction. En effet, connaissant

cette force d’interaction, il est alors possible de déterminer le module de contrainte des

globules rouges. Thom et al. [85] utilisent ainsi cette technique pour mesurer le module de

contrainte (0.1 µN/m) d’un globule rouge en présence d’un champ électrique sinusoidal de

fréquence 1 MHz. Dans la littérature, on admet que le module de cisaillement varie entre

4 et 10 µN/m. Cette différence provient sans doute du fait que la méthode est intrusive,

la présence du champ électrique modifie très sensiblement le module de cisaillement des

globules rouges.

4.2.3 Préparation des échantillons

Cette étude est la continuité des travaux de Jérôme Dillet [24, 7] et de Guillaume

Toussaint [86]. Les échantillons étaient préparés à partir d’une poche de sang de 450 ml

d’un unique donneur anonyme sain. La préparation des échantillons consiste à laver les

globules rouges en plaçant la sang dans des tubes de centrifugation pendant 10 minutes à

3000 tours/min. Le plasma est alors séparé des globules rouges. Les globules rouges sont

ensuite à nouveau suspendus dans une solution tampon saline de "Phosphate Buffered

Saline". On renouvelle 3 fois, les opérations de centrifugation et de resuspension afin que

les globules rouges soient suspensus dans la solution saline la plus pure possible.
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Cette première opération permet d’obtenir un premier échantillon de "sang non-

aggrégeant" formé de " discoïdes déformables". L’ajout de 3% de Dextran permet d’ob-

tenir une solution dans laquelle les globules peuvent s’aggréger par déplétion que l’on

nomme "sang aggrégeant". La modification de la pression osmotique de la solution saline

rend les globules rouges sphériques et permet ainsi d’obtenir une suspension de "sphé-

roïdes déformables". L’ajout de 0.05% de glutaraléhyde permet de durcir les globules et

on obtient ainsi une suspension de "sphéroïdes durcis" et une suspension de "discoïdes

durcis". La concentration en gobules rouges est d’environ 40% en fraction volumique,

proche des concentrations physiologiques. Ces différents échantillons ont permis d’étudier

indépendemment les effets d’aggrégation, de déformation et d’orientation.

Dans ces travaux, Jérôme Dillet [24, 7] réalise une étude sur la déformabilité des

globules rouges sous cisaillement sur des sphéroïdes et des discoïdes durcis et non-durcis.

Lorsqu’on augmente le cisaillement, la longueur de transport demeure constante dans les

deux cas. Or lorsque les globules rouges s’aggrègent, il y a une augmentation de la longueur

de transport. Il observe également une anisotropie de l’image de rétrodiffusion dans le cas

des globules non-durcis lorsqu’on augmente le cisaillement. En revanche, cette anisotropie

disparaît lorsque les globules rouges sont durcis. Il en conclut alors que l’anisotropie du

transport de lumière provient uniquement de la déformation des globules rouges sous

cisaillement. Dans ce chapitre, nous nous proposons de reprendre les travaux de Jérôme

Dillet et d’utiliser notre méthode pour déterminer la déformabilité des globules en milieux

concentrés. Nous comparerons la valeur obtenue avec celles de la littérature utilisant

diverses techniques de caractérisation.

4.2.4 Mesure du module de cisaillement d’un globule rouge par

diffusion de lumière

Dans cette étude, nous nous intéressons essentiellement aux sphéroïdes non-durcis et

aux discoïdes non-durcis. Pour chacun des échantillons, on réalise des paliers successifs

de cisaillement (1 s−1, 2 s−1, 5 s−1, 10 s−1, 20 s−1, 50 s−1, 100 s−1, 200 s−1, 500 s−1) à

l’aide d’un rhéomètre avec une géomètrie plan-plan de 5 cm de diamètre avec un entrefer

de 3 mm. On réalise simultanément l’acquisition de la matrice de Mueller. Cependant,

nous nous intéressons uniquement au transport incohérent de lumière non-polarisée afin

de relier l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion à la déformation des érythrocytes.
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Déformation des globules par diffusion de lumière
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Figure 4.21 – Images de rétrodiffusion (haut) et différences d’images (bas) de l’échan-

tillon N̊ 7 composé de discoïdes non-durcis à différents cisaillements
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Figure 4.22 – Différences d’images de rétrodiffusion pour différents facteurs de forme

obtenus à l’aide des simulations de Monte Carlo pour m = 1.1, x = 10

Dans un premier temps, nous effectuons une analyse qualitative des images de ré-

trodiffusion anisotropes. La figure 4.21 représente les images de rétrodiffusion obtenues

à différents cisaillements des échantillons de sphéroïdes non-durcis et de discoïdes non-

durcis. Nous observons que le centre de l’image de rétrodiffusion devient de plus en plus

anisotrope lorsque le cisaillement augmente.

Pour une meilleure visualisation de l’évolution de l’anisotropie du transport de lumière

avec le cisaillement, nous décidons de soutraire chaque image de rétrodiffusion à une image

de référence isotrope à un cisaillement de 10 s−1. On observe sur la différence d’image

de rétrodiffusion des lobes rouges et bleus. Les lobes négatifs (bleu) caractérisent l’orien-

tation moyenne des globules sous cisaillement. Ils s’orientent donc suivant une direction

proche de l’axe des vitesses et qui semble tourner quand le cisaillement augmente.

Nous soustrayons les images de rétrodiffusion obtenues à l’aide des simulations de

Monte Carlo pour un facteur de forme quelconque avec l’image de rétrodiffusion obtenue
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pour un facteur de forme égale à 1, soit le cas isotrope. La figure 4.22 représente les images

de rétrodiffusion obtenues à l’aide des simulations de Monte Carlo en différence d’images.

La différence d’image de rétrodiffusion présente également des lobes rouges et bleus.

L’apparition des lobes sur la figure 4.22 indiquent que la déformation d’une particule

(soit diminution du facteur de forme ε) s’accompagne d’une augmentation de l’intensité

des lobes rouges et bleus. Par conséquent, sur la figure 4.22, l’apparition des lobes rouges et

bleus indiquent que les particules en l’occurence les globules se déforment sous cisaillement.

Les lobes bleus indiquent le sens d’orientation des gouttelettes sous cisaillement tandis

que les lobes rouges indiquent la direction perpendiculaire soit la direction du vecteur

vorticité.

Mesure de la longueur de transport

Figure 4.23 – Images de rétrodiffusion de l’échantillon N̊ 7 composé de discoïdes non-

durcis à différents cisaillements

A présent, nous nous intéressons à la longueur de transport moyenne des globules

rouges. Pour chaque cisaillement, nous analysons l’élément M11 de la matrice de Mueller

(voir figure 4.23). Nous déterminons la décroissance radiale d’intensité et nous ajustons

cette décroissance radiale d’intensité sur le modèle de Haskell avec absorption (relation

1.18). En effet, l’absorption ne peut être négligée dans le sang et l’indice de réfraction

relatif d’une solution de globules rouges dans une solution tampon d’eau vaut m = 1, 045.
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Figure 4.24 – Variations radiales d’intensité à 1000 s−1 pour l’échantillon N̊ 1 (sphéroïdes

non-durcis) et pour l’échantillon N̊ 7(discoïdes non-durcis)

Sur la figure 4.24, nous avons ajusté le modèle de Haskell avec absorption (relation

1.18) sur la décroissance radiale d’intensité. Le développement de l’anisotropie (voir figure

4.23) avec le cisaillement n’affecte en aucune manière le transport incohérent de lumière

car la longueur de transport reste constante quelque soit le cisaillement appliqué. Le ta-

bleau 4.2.4 rassemble les valeurs des longueurs de décorrélation ldéc, longueur d’absorption

la et longueur de transport moyenne < lTR > pour chaque échantillon.

Echantillon sphéroïdes

non-durcis

Ech N̊ 1

discoïdes non-durcis

Ech N̊ 7

φv 0.49 0.48

< lTR >

(mm)

0.68 0.37

la (mm) 14 14

ldéc (mm) 0.72 0.408

Table 4.4 – Longueurs de transport moyenne de chaque échantillon
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Analyse des variations angulaires d’intensité
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Figure 4.25 – Variations angulaires d’intensité à différents cisaillements a) pour l’échan-

tillon N̊ 1 (sphéroïdes non-durcis) b) pour l’échantillon N̊ 7(discoïdes non-durcis)

Aprés avoir déterminé la longueur de transport moyenne < lTR >, nous décidons d’étu-

dier l’évolution de la variation angulaire d’intensité à différents cisaillements. On rappelle

que la variation angulaire d’intensité est la variation d’intensité lumineuse en fonction de

l’angle θ à une distance radiale ρ fixe du barycentre de l’image de rétrodiffusion. Sur les

figures 4.25a) et b), nous représentons la variation angulaire d’intensité à une distance

radiale ρ =< lTR > /2 du centre de l’image de rétrodiffusion. On observe deux maximums

en θ=90̊ et en θ=270̊ . On constate également que l’amplitude de la variation angulaire

d’intensité augmente lorsque le cisaillement augmente.

Sur la figure 4.25, on a superposé les variations radiales d’intensité obtenues à l’aide

de simulations de Monte Carlo dans le cas d’une particule de paramètre de taille x=10,
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4.2. Etude de la déformation des globules rouges

d’indice de réfraction relative m=0.9. Le seul paramètre ajustable est l’anisotropie des

particules ε. On obsrve une bonne correspondance entre les variations radiales obtenues

par simulation de Monte Carlo et celles obtenues expérimentalement. Ainsi, lorsque le

cisaillement augmente, l’anisotropie des objets diminue, ce qui signifie que les objets sont

de plus en plus déformés. A partir des variations angulaires d’intensité,nous allons dé-

terminer la variation radiale d’intensité et nous allons étudier l’évolution de l’anisotropie

proche en fonction du cisaillement.

Analyse des variations radiales d’anisotropie
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Figure 4.26 – a) Variations radiale d’anisotropie à différents cisaillements pour l’échan-

tillon N̊ 1 (sphéroïdes non-durcis)

Nous avons vu dans le chapitre 2 qu’à une distance radiale ρ du barycentre de l’image

de rétrodiffusion, nous pouvions définir l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion A à partir

de la variation angulaire d’intensité à une distance radiale ρ constante. En faisant varier

la distance radiale ρ, on obtient la variation radiale de l’anisotropie A(ρ). Cette anisotro-

pie augmente jusqu’ à un maximum qui se situe aux environs de ρ =< lTR > /2 avant

de décroître. Ce maximum d’anisotropie correspond à l’anisotropie proche de l’image de

rétrodiffusion. Nous décidons alors pour chaque cisaillement de déterminer l’anisotropie

proche de l’image de rétrodiffusion expérimentale.

Sur la figure 4.26, nous n’avons pas superposé les variations radiales d’intensité ob-

tenues à l’aide de simulations de Monte Carlo car nos simulations font l’hypothèse d’un

milieu non-absorbant or le sang est absorbant. Cependant, l’anisotropie proche n’étant
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pas dépendant de l’indice de réfraction du milieu, nous pouvons déterminer l’anisotropie

proche et déterminer l’anisotropie des objets à partir de l’anisotropie proche de l’image

de rétrodiffusion.

Inversion de l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion
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Figure 4.27 – a)Anisotropie proche en fonction du cisaillement b) Déformation en fonc-

tion du cisaillement

La figure 4.27a) représente l’anisotropie proche de l’image de rétrodiffusion en fonction

du cisaillement pour chaque échantillon. Comme nous pouvions nous y attendre l’aniso-

tropie proche de l’image de rétrodiffusion augmente lorsuqe le cisaillement augmente. A

partir de la relation (3.35), nous pouvons déterminer l’anisotropie des objets ou facteur

de forme à partir de l’image de rétrodiffusion, à condition que le paramètre de taille x

soit inférieur à 5 ( x ≈ 30 pour les globules rouges). La relation (4.18) permet de calculer

la déformabilité à partir de l’anisotropie des globules rouges.

Def =
L− B

L + B
=

2a− 2b

2a+ 2b
=

a− b

a+ b
=

1− ε

1 + ε
(4.18)

Nous représentons donc sur la figure 4.27b), l’évolution de la déformabilité des globules

rouges en fonction du cisaillement. La relation 4.19 donne l’expression de la déformabilité

en fonction du cisaillement :

Def =
σR

µ
(4.19)

Où σ est la contrainte de cisaillement (Pa), R est le rayon moyen des globules rouges

et µ est le module de cisaillement (N/m). On détermine alors le module de cisaillement à
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4.2. Etude de la déformation des globules rouges

partir de la relation 4.19 et des données expérimentales représentées sur la figure 4.27b).

Nous obtenons alors un module de cisaillement égale à 6.6 µN/m. Dans le tableau 4.2.4,

nous avons rassemblé les valeurs du module de cisaillement obtenus à l’aide de différentes

techniques de mesure.

Auteurs µ (µN/m) Techniques

Henon et

al. [35]

2.5 pinces optiques

Lenormand

et al. [49]

2.4 pinces optiques

Thom et

al. [85]

10 champ électrique

Rand et al.

[74]

18 micropipettes

Evans et

al. [29]

10 micropipettes

Schauf et

al. [78]

6 ectacytomètre

Notre

étude [66]

6.6 Diffusion de lumière

Table 4.5 – Module de cisaillement obtenue dans la littérature

4.2.5 Conclusion

Dans la première partie de ce chapitre, l’analyse du transport incohérent de lumière

dans un milieu anisotrope nous a permis de mesurer la déformabilité des gouttelettes d’une

émulsion d’huile silicone dans une solution de gomme de Guar. En effet, sous cisaillement

les gouttelettes de l’émulsion se déforment, ce qui rend le milieu anisotrope du point de

vue de la diffusion de lumière. A partir de la mesure de la déformabilité, nous avons pu

déterminer la tension interfaciale de l’émulsion.

Dans la seconde partie de ce chapitre, nous nous sommes intéressé à la déformabilité

d’une solution de globules rouges en condition physiologique(40 % en fraction volumique

de globules rouges). Sous cisaillement, les globules rouges se déforment et s’orientent dans

la même direction. L’analyse du transport de lumière dans cette solution, nous a permis

d’accéder à la déformabilité des globules rouges en fonction du cisaillement et de déter-

miner le module de cisaillement.
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L’intérêt majeur de cette technique est qu’elle permet un suivi dynamique de la défor-

mabilité d’un système complexe constitué de particules déformables. Par ailleurs, elle est

non-intrusive et contrairement à la majorité des techniques de caractérisation, les mesures

de diffusion de lumière ont lieu en milieu concentré et ne nécessite donc aucune dilution.

Ce chapitre conclut ainsi la première partie de ma thèse sur l’utilisation du transport

incohérent de lumière non-polarisée dans un milieu anisotrope pour caractériser la défor-

mation des particules anisotropes d’une suspension de particules. Le transport incohérent

de lumière non-polarisée dans un milieu anisotrope est une technique de caractérisation

de la déformation de particules anisotropes toutes orientées suivant la même direction.

En effet, les simulations de Monte Carlo du transport de lumière dans un milieu constitué

de particules de forme sphéroïdale de facteur de forme ε = a/b (où a est le demi-petit

axe et b est le demi-grand axe) ont montré qu’il est possible de relier cettte grandeur à

l’anisotropie de l’image observée dans le plan de rétrodiffusion.

Nous allons, dans la seconde partie de ce mémoire, nous intéresser au cas d’un milieu

constitué de particules anisotropes ayant une orientation moyenne globale ou partielle.

On choisit de s’intéresser notamment à un milieu constitué de particules cylindriques ; la

longueur L étant très largement supérieure au rayon a du cylindre, on pourra considérer

ces cylindres comme infinis.
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Dans ce chapitre, l’objectif est de déterminer l’orientation moyenne des cylindres infinis

à partir de l’anisotropie du transport de lumière. Nous allons donc simuler le transport

incohérent de lumière non-polarisée par des simulations de Monte Carlo basées sur la

théorie de Mie pour décrire l’événement de dispersion. Par conséquent, ce chapitre va

débuter par une description de l’événement de dispersion d’une onde électromagnétique

plane par un cylindre infini. Dans la seconde partie du chapitre, nous verrons en détail de

quelle manière l’algorithme de Monte Carlo est construit. Et enfin, nous terminerons ce

chapitre par une analyse détaillée des simulations de Monte carlo.
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Figure 5.1 – cylindre infini dans un repère fixe

5.1 Préambule

5.1.1 Théorie de Mie sur un cylindre infini

On considère une onde électromagnétique plane de longueur d’onde λ se propageant

dans un milieu d’indice de réfraction Nm. On choisit le répère de la particule comme re-

père de référence, l’axe d’orientation de la particule est colinéaire à l’axe Ozp du repère.

Le cylindre infini possède un rayon a et un indice de réfraction Np. Lors de l’événement de

dispersion, l’onde électromagnétique plane incidente dans la direction ~uinc
p est dispersée

par le cylindre dans la direction ~uscat
p . L’intensité dispersée fait alors le même angle θs = ξ

dans le cas d’un cylindre infini. Par conséquent, en raison de l’axisymétrie du cylindre,

l’intensité est dispersée dans un cône dont le sommet fait un angle θi avec l’axe Ozp du

repère de la particule.

De même que pour une sphère, l’interaction entre une onde électromagnétique plane

et un cylindre dépend de deux paramètres adimensionnels. On définit le paramètre de

taille en fonction du rayon du cylindre a et du nombre d’onde k : x = ka et le rapport

entre l’indice de réfraction de la particule et de l’indice réfraction du milieu environnant

m = Np/Nm. En raison de l’axisymétrie de la particule, la matrice de Jones Jij est an-

tisymétrique, soit : J12 = - J21. On définit suivant le formalisme de [15] les paramètres

suivants : ̋ = xsin(ξ), η = x
√

m2 − cos2(ξ). Nous calculons dans un premier temps les

paramètres suivants :
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An = i̋
[

ξJ
′

n(η)Jn(̋)− ηJn(η)J
′

n(̋)
]

(5.1a)

Bn = ̋
[

m2̋J
′

n(η)Jn(̋)− ηJn(η)J
′

n(̋)
]

(5.1b)

Cn = ncos(ξ)ηJn(̋)Jn(η)

(

1−
̋2

η2

)

(5.1c)

Dn = ncos(ξ)ηHn(̋)Jn(η)

(

1−
̋2

η2

)

(5.1d)

Vn = ̋
[

m2̋J
′

n(η)Jn(̋)− ηJn(η)J
′

n(̋)
]

(5.1e)

Wn = i̋
[

η̋Jn(η)H
′

n(̋)− ̋J
′

n(η)hn(ξ)
]

(5.1f)

En sachant que Jn est la fonction de Bessel du premier ordre, Yn est la fonction de

Bessel du second ordre. Hn est la fonction de Hankel définie par Hn = Jn+iYn. La fonction

J
′

n est la dérivée de la fonction de Bessel du premier ordre et H
′

n la dérivée de la fonction

de la fonction de Hankel.

On calcule alors les coefficients d’expansion aIn, b
I
n, a

II
n et bIIn à partir des paramètres

définis précédemment dans les équations (5.1a)-(5.1f) :

aIn =
CnVn − BnDn

WnVn + iD2
n

(5.2a)

bIn =
CnVn − BnDn

WnVn + iD2
n

(5.2b)

aIIn =
CnVn − BnDn

WnVn + iD2
n

(5.2c)

bIIn =
CnVn − BnDn

WnVn + iD2
n

(5.2d)

En sachant que les indices I et II correspondent respectivement aux cas où le champ

électrique incident est respectivement parallèle et perpendiculaire au plan Oxpzp. A partir

des coefficients d’expansion, on peut alors calculer les éléments de la matrice d’amplitude

normalisée :

J11(ξ,φ) = bI0 + 2
∞
∑

n=1

bIncos(nφ), J12(ξ,φ) = −2i
∞
∑

n=1

bIIncos(nφ) (5.3a)

J21(ξ,φ) = −2i
∞
∑

n=1

aInsin(nφ) = −J12, J22(ξ,φ) = aII0 + 2
∞
∑

n=1

aIncos(nφ) (5.3b)
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5.1.2 Les grandeurs de dispersion

x = 5 m =1.33 x = 1 m =1.33

x = 10 m =1.33 x = 30 m =1.33

Ei

EiEi

Ei

Figure 5.2 – fonctions de phase d’un cylindre infini en échelle logarithmique pour diffé-

rents paramètres de taille

Pour un cylindre infini, l’onde électromagnétique est toujours dispersée de manière

privilégiée dans la direction avant (voir figure 5.2). Contrairement à une particule sphé-

rique, la fonction de phase dépend de l’angle azimutal φ et de l’angle incident ξ entre

la direction incidente et l’axe d’orientation de la particule. On détermine la fonction de

phase à partir des éléments Jij de la matrice de Jones :

Mξ11(φ) =
1

2
(|J11|

2 + |J12|
2 + |J21|

2 + |J22|
2) (5.4)

La figure 5.2 représente la fonction de phase en échelle logarithmique d’un cylindre

infini d’indice relatif m = 1, 33, pour différents paramètres de taille.

La section efficace de dispersion correspond au rapport entre la vitesse d’extinction

de l’énergie à travers la particule et l’intensité incidente. La section efficace de dispersion

adimensionnnée est définie par :

Qscat(ξ) =
2

x

[

∣

∣aII0
∣

∣

2
+
∣

∣bI0
∣

∣

2
+ 2

∞
∑

n=1

(

∣

∣aIn
∣

∣

2
+
∣

∣aIIn
∣

∣

2
+
∣

∣bIn
∣

∣

2
+
∣

∣bIIn
∣

∣

2
)

]

(5.5)

Et on calcule ainsi la section efficace de dispersion par unité de volume comme étant

le rapport suivant : Cscat(ξ)/V = Qscat(ξ)/πa.
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Dans un milieu diffusant, une onde électromagnétique subit plusieurs événements de

dispersion. On appelle longueur de dispersion ls(ξ), la distance moyenne entre deux évé-

nements de dispersion. Cette grandeur dépend de l’angle ξ entre la direction incidente

de l’onde électromagnétique et l’axe d’orientation des particules, de la section efficace de

dispersion Cx,m
scat(ξ) par unité de volume et de la fraction volumique en particule φ.

ls(ξ) =
V

3Cscat

=
πa

φQx,m
scat(ξ)

(5.6)

Il est ainsi possible de calculer une longueur de dispersion, y compris dans le cas de

cylindres très longs. Les formules ci-dessous sont valides pour une longueur de particule

L très grandes devant leur rayon a.

On rappelle que la longueur de transport moyenne est la longueur de transport du

milieu isotrope équivalent dans lequel toutes les particules sont orientées aléatoirement.

Ce paramètre fait le lien entre l’événement local de dispersion et le phénomène de diffusion

de lumière dans le milieu.

< lTR >=
πa

3v
∫ π

0
Qx,m

scat(ξ)[1− gx,m(ξ)]sin(ξ)dξ
(5.7)

où a est le rayon du cylindre. La longueur de transport moyenne < lTR > est le para-

mètre faisant le lien entre l’événement local de dispersion et le phénomène de transport

diffusif de lumière moyenne dans l’espace.

5.2 Normalisation des simulations de Monte Carlo

L’utilisation des simulations de Monte Carlo nécessite de normaliser les distances.

Cette normalisation permet, en effet, de s’abstraire de l’influence de la fraction volumique

en particules 3v [24, 23, 65]. Cependant, comme dans le cas des sphéroïdes, toutes les

grandeurs de dispersion telles que la section efficace de dispersion dépendent de l’angle ξ

entre l’axe d’orientation de la particule et la direction du photon incident. De ce fait, les

distances caractéristiques telle que la longueur de dispersion ls(ξ) dépendent également

de l’angle ξ (relation (5.6)).

Par conséquent, les distances sont normalisées dans nos simulations, comme dans le

cas des sphéroïdes, par la longueur de transport moyenne < lTR > définie par la relation

(5.7).
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5.3 Simulation de Monte Carlo

5.3.1 Généralité sur les simulations de Monte Carlo

zL

xL

yL

zL

xL

yL

Figure 5.3 – Propagation d’un photon dans une collection de particules cylindriques

orientées aléatoirement et orientées suivant Ox

Il existe quelques travaux qui portent sur le transport de lumière dans un milieu consti-

tué de particules très anisotropes assimilables à des cylindres infinis. Par exemple, on

peut citer les travaux de Kienle et al. [43] qui portent sur la caractérisation des matériaux

biologiques à l’aide du transport de lumière, et notamment sur la dentine. Ces travaux

montrent que la forme tubulaire des filaments de dentine provoquent une modification

du transport de lumière, il observe notamment que ce soit expérimentalement ou théo-

riquement à l’aide de la méthode de Monte Carlo une anisotropie du transport de lumière.

Ainsi, s’inspirant des travaux de [43] et des résultats du chapitre 3, nous allons considè-

rer un milieu consituté d’une collection de particules cylindriques infinis. Tous les photons

sont lancés à l’origine de l’espace suivant la direction OZ du repère globale du laboratoire

(voir figure 5.3). On suit alors la trajectoire du photon dans le milieu. Après un grand

nombre d’événements de dispersion, les photons sortent du milieu. On récupère la position

de sortie du photon lorsque celui-ci traverse le plan de rétrodiffusion (Z = 0). On obtient

à l’issue de la simulation la répartition spatiale d’intensité dans le plan de rétrodiffusion

comme pour le cas des sphéroïdes.

5.3.2 Algorithme de Monte Carlo

Une succession d’événements de dispersion se produit lorsque des photons pénétrent

un milieu constitué de particules anisotropes ayant une orientation partielle ou totale dans
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Figure 5.4 – cylindre infini dans le repère globale du laboratoire

le milieu. Les particules sont par ailleurs positionnées aléatoirement dans l’espace.

Préambule : choix d’une fonction de distribution d’orientation

zL n
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yL

xL

zL nn
b)
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2b

xL

yL

Figure 5.5 – distribution statistique du vecteur directeur a) distribution isotrope

b)distribution anisotrope

Lorsqu’on souhaite caractériser l’orientation globale d’un ensemble de particules ani-

sotropes, il est nécessaire d’introduire une fonction de distribution. Il existe un grand

nombre de fonctions de distribution dans la littérature tels que la fonction de distribution
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de Maier-Saupe [48] ou celle d’Onsager [68]. Cependant, toutes les fonctions de distribu-

tion que l’on trouve dans la littérature ne sont valables qu’en régime extrémement dilué.

Cependant, nous décidons dans le cadre de cette thèse d’appliquer la méthode utilisée

par Onsager [68] en introduisant un ellipsoïde de confinement comme fonction de distri-

bution. Le principe est le suivant : on distribue statistiquement le vecteur directeur des

particules dans un ellipsoïde de rapport d’aspect a/b où a est le demi-petit axe et b est le

demi-grand axe de l’ellipsoïde de confinement. Ce paramètre a/b correspond donc à l’ani-

sotropie de l’ellipsoïde de confinement, c’est-à-dire l’orientation moyenne des particules

(voir figure 5.5).

En clair, cette approche permet de construire une particule moyenne par convolution

de la fonction de distribution d’orientation avec la fonction de phase. Ainsi, si les parti-

cules sont orientées aléatoirement, on construit la fonction de phase de l’objet isotrope

équivalent en intégrant la fonction de phase de la particule dans toutes les directions de

l’espace. On obtient alors la fonction de phase moyenne grâce à la relation suivante :

< P(ξ) > =

∫ 2π

0
dφ
∫ π

0
P(ξ,φi, θs,φs)sin(ξ)dξ

∫ 2π

0
dφ
∫ π

0
sin(ξ)dξ

=
1

4π

∫ 2π

0

dφ

∫ π

0

P(ξ,φi, θs,φs)sin(ξ)dξ

(5.8)

En revanche, si la particule possède une orientation moyenne, on choisit de confiner

le vecteur orientation dans un ellipsoïde de confinement d’anisotropie a/b. La fonction de

distribution de l’orientation dans l’ellipsoïde de confinement est donnée par la relation

(5.9) :

PDF(ξ) =
(a/b)

((a/b)2sin(ξ)2 + (a/b)2cos(ξ)2)3/2
(5.9)

Et ainsi, on calcule la fonction de phase moyenne à l’aide de la relation (5.10) :

< P(ξ,φs) >=
a/b

4π

∫ 2π

0

dφi

∫ π

0

P(ξ,φi, θs,φs)sin(ξ)

(sin(ξ)2 + (a/b)2cos(ξ)2)3/2
dξ (5.10)

Nous choisissons l’axe principal d’orientation des particules alignés dans la direction

xL du repère du laboratoire (voir figure 5.3).
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5.3. Simulation de Monte Carlo

Première étape : Choix de l’orientation de la particule

La première étape de la simulation de Monte Carlo consiste d’abord à choisir l’orien-

tation de la particule dans le repère du laboratoire ~uobjet
L . On effectue un tirage aléatoire

uniforme de l’angle φL ∈ [0; 2π[ et un tirage aléatoire non-uniforme de l’angle θL ∈ [0;π[

en effectuant le tirage de deux nombres aléatoires ξ1 et ξ2 uniformément distribués sur

]0; 1] :

φL = 2πξ1

θL = arcos (1− 2ξ2)
(5.11)

On calcule alors le vecteur orientation de la particule dans le repère du laboratoire

~uobjet
L à partir de l’ellipsoïde de confinement (voir figure 5.5). En effet, le vecteur orienta-

tion décrit un ellipsoïde de révolution et de ce fait, les coordonnées xL, yL, zL du vecteur

orientation dans le repère du laboratoire sont les suivantes :

xL = cos(θL)sin(φL)

yL =
a

b
sin(θL)sin(φL)

zL =
a

b
cos(φL)

(5.12)

Le paramètre a
b

correspond au rapport d’aspect de l’ellipsoïde dans lequelle on confine

le vecteur orientation de la particule. Pour un rapport d’aspect égal à 1, les particules

sont orientées aléatoirement tandis que pour un rapport d’aspect proche de 0, cela signifie

que les particules ont une orientation moyenne dans le repère du laboratoire. Comme

les photons sont dispersés par des cylindres infinis suivant une direction incidente ~uinc
L

dans le repère du laboratoire, on calcule l’angle ξ correspondant à l’angle entre le vecteur

orientation de la particule et la direction incidente du photon dans le repère du laboratoire

grâce à la relation suivante :

ξ = arcos





~uinc
L .~uobjet

L
∥

∥

∥
~uobjet
L

∥

∥

∥



 (5.13)

La fonction de phase des particules cylindriques est calculée dans le repère de la

particule tandis que tous les calculs relatifs au transport des photons dans le milieu sont

réalisés dans le repère global du laboratoire. Par conséquent, la relation (5.14) permet

d’effectuer le passage du repère du laboratoire vers le repère de la particule :
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~uinc
P = M.~uinc

L (5.14)

Le vecteur unitaire ~uinc
P correspond à la direction du photon incident dans le repère

de la particule. La matrice M(α, β, γ) est la matrice permettant de faire passer un vecteur
~UL du repère du laboratoire vers le repère de la particule :~UP = M(α, β, γ).~UL. La relation

(5.15) permet de calculer cette matrice de passage en fonction des angles d’Euler α, β, γ :

M(α, β, γ) =







cosαcosβcosγ− sinαsinγ sinαcosβcosγ+ cosαsinγ −sinβcosγ

−cosαcosβsinγ− sinαcosγ −sinαcosβsinγ+ cosαcosγ −sinβsinγ

cosαsinβ sinαsinβ cosβ







(5.15)

Deuxième étape : Calcul des angles de dispersion

L’étape suivante consiste à déterminer les angles de dispersion. Contrairement aux

sphéroïdes, dans le cas d’un cylindre infini, on effectue le tirage uniquement de l’angle

φscat car pour un cylindre θscat = ξ. Par conséquent, le calcul est nettement plus rapide

que dans le cas des sphéroïdes. On calcule la fonction de phase Mξ11(φ) de la particule

connaissant l’angle ξ. La probabilité de présence d’un photon dans l’espace dans une

direction (θscat,φscat) est proportionnelle à l’intensité dans cette direction. La fonction

de phase Mξ11(φ) dépend donc de l’angle ξ, et elle est normalisée par son maximum. La

dispersion se faisant de manière privilégié dans la direction incidente, on normalise donc

la fonction de phase par l’intensité suivant cette direction à l’aide de la relation (5.16) :

pξ(φscat) = Mξ11(φ)/M
ξ
11(0) (5.16)

On effectue ensuite le tirage aléatoire d’un angle test φtest sur une sphère homogène

en tirant un nombre aléatoire ψ1 uniformément distribué sur l’intervale ]0; 1]. Ce nombre

permet ainsi d’effectuer un tirage aléatoire uniforme de l’angle φtest :

φtest = 2πψ1 (5.17)

On effectue à nouveau le tirage d’un nombre aléatoire ψ2 uniformément distribué sur

l’intervalle ]0; 1]. On calcule la fonction de probabilité pξ(φtest) à l’aide de la relation 5.16.
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5.3. Simulation de Monte Carlo

Ensuite, on applique le critère de réjection ; à savoir si la condition pξ(φtest) ≥ ψ2 est satis-

faite alors les angles de dispersion sont égaux aux angles test : θscat = ξ,φscat = φtest+φinc.

On effectue l’opération φscat = φtest + φinc pour pouvoir se replacer dans le repère de

la particule car lorsqu’on calcule la fonction de phase Mξ11(φ), du fait de l’axisymétrie de

la particule et pour des raisons de stockage mémoire, on fixe φinc = 0.

On calcule la direction de dispersion ~uscat
P grâce à la relation :

~uscat
P =







sin(θscat)cos(φscat)

sin(θscat)sin(φscat)

cos(θscat)






(5.18)

A présent que la direction de dispersion ~uscat
P de la particule est connue, on retourne

dans le repère globale du laboratoire grâce à la relation (5.19) :

~uscat
L = M−1.~uscat

P (5.19)

Troisième étape : Propagation du photon dans le milieu

La troisième étape du processus consiste à présent à propager le photon dans le milieu

sur une distance d. Cette distance d est la distance parcourue par le photon entre deux

événements de dispersion et elle obéit à la loi de Beer-Lambert (relation (5.20)) :

d = −
ls(ξ)

< lTR >
ln(ψ) (5.20)

Où le paramètre ψ correspond à un nombre aléatoire uniformément distribué sur

l’intervalle ]0; 1]. Puis on calcule la position du photon ~pi+1 dans l’espace à partir de la

position précédente ~pi :

~pi+1 = ~pi + d.~uscat
L (5.21)
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Représentation logarithmique de l’image de rétrodiffusion

TRl10

TRl10

Figure 5.6 – Image de rétrodiffusion 2D obtenue à l’aide des simulations de Monte Carlo

pour un cylindre d’indice de réfraction m =1.05, x =2.63 et l’anisotropie de l’ellipsoïde

de confinement a/b =0.2

Comme dans le cas des sphéroïdes, on envoie 100 millions de photons dans le milieu.

Les photons sortants sélectionnnés sont ceux sortants par la face inférieure du milieu

(géométrie de rétrodiffusion). On stocke la position de sortie du photon (X,Y) dans le

repère du laboratoire. Le plan de rétrodiffusion fait 10< lTR > de côté et est discrétisé en

500 pixels en coordonnées cartesiennes. On discrétise également le plan de rétrodiffusion

en coordonnées polaires avec une résolution angulaire ∆ = 5̊ et une résolution spatiale

∆ρ =< lTR > /1000. La figure 5.6 est un exemple de représentation logarithmique en

fausses couleurs de l’image de rétrodiffusion obtenue par le stockage en coordonnées car-

tésiennes.

Trois paramètres entrent en jeu dans le cadre de nos simulations : l’indice de réfraction

relatif m, le paramètre de taille x, et enfin l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement a
b
.

Nous avons réalisé une base de données comme dans le cas des sphéroïdes. Pour chaque

indice de réfraction relatif m, on fait varier x de 0.1 à 10 et l’anisotropie de l’ellipsoïde

de confinement de 0 (paritucles toutes orientées) à 1 (particules orientées aléatoirement).

Le code de calcul a été développé en DELPHI (Borland Corp.) comme dans le cas des

sphéroïdes.

La figure 5.6 représente un exemple de résultat obtenu grâce aux simulations de Monte

Carlo. Il s’agit de la représentation en fausses couleurs de l’image de rétrodiffusion 2D

dans le cas d’un milieu constitué d’une collection de particule cylindriques de longueur

infini et de paramètre de taille x = 2.63, d’indice de réfraction relatif m = 1.05 et pour
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5.3. Simulation de Monte Carlo

une anisotropie de l’ellipsoïde de confinement a
b
= 0.2. L’image de rétrodiffusion obtenue

est normalisée par la longueur de transport moyenne définie par l’équation (5.7). Nous

cherchons à relier l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion à l’anisotropie de l’ellipsoïde

de confinement.

5.3.3 Descriptions qualitatives des images de rétrodiffusion

a/b=0.7a/b=1 a/b=0.5

a/b=0.3 a/b=0.2 a/b=0.02

a/b=0.6

a/b=0.13

X

Y

10 <lTR>

10
<

l T
R
>

Figure 5.7 – Image de rétrodiffusion 2D obtenues à l’aide des simulations de Monte Carlo

pour m = 1.05, x = 2.63 pour différents anisotropies de l’ellipsoïde de confinement a/b

La figure 5.7 représente les images de rétrodiffusion 2D obtenues à l’aide des simula-

tions de Monte Carlo. Les intensités sont en échelle logarithmique et en fausses couleurs.

Les particules cylindriques ont un indice de réfraction relatif m = 1, 05 et un paramètre

de taille x = 2.65. On fait varier l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement de 0 à 1.

L’image de rétrodiffusion est isotrope lorsque l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement

vaut 1. Puis, lorsqu’on diminue l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement, l’anisotropie

de l’image de rétrodiffusion augmente. L’anisotropie de l’image de rétrodiffusion provient

de l’orientation des particules. Par conséquent, une diminution de l’anisotropie de l’ellip-

soïde de confinement signifie que les particules s’orientent de plus en plus dans la direction

OX.

Par ailleurs, comme dans le cas des sphéroïdes, nous observons une double anisotropie

de l’image de rétrodiffusion. Une anisotropie au centre de l’image de rétrodiffusion dans

la direction OY ; il s’agit de l’anisotropie proche. Une seconde anisotropie loin du centre
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de l’image de rétrodiffusion suivant l’axe OX ; il s’agit de l’anisotropie lointaine.

5.4 Etude de l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion

5.4.1 Première étape de l’analyse d’image : variation radiale d’in-

tensité
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Figure 5.8 – Variation radiale d’intensité normalisées pour différentes anisotropies de

l’ellipsoïde de confinement (m = 1.05, x = 2.63)

L’analyse des simulations de Monte Carlo débute par l’analyse des variations radiales

moyennes d’intensité. Nous obtenons les variations radiales I(ρ) en faisant la moyenne

suivant tous les angles θ ∈ [0..2π[ de l’intensité pour chaque position radiale ρ. Sur la

figure 5.8, nous avons représenté les décroissances radiales d’intensité obtenues à l’aide des

simulations de Monte Carlo pour différentes anisotropies de l’ellipsoïde de confinement et

pour m = 1.05 et x = 2.65. On obtient alors une courbe d’intensité I(ρ) que l’on peut

comparer à l’approximation de diffusion (relation (1.17)). L’intensité est normalisée par

< lTR >2 et l’espace par < lTR >.

On observe une bonne correspondance entre les décroissances radiales d’intensité et

le modèle de Haskell (relation (1.17)) sur l’intervalle ρ/ < lTR >= [1;+∞[. Ceci prouve
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5.4. Etude de l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion

encore une fois que la notion de longueur de transport moyenne a bien un sens lorsqu’il

s’agit d’un milieu anisotrope.

5.4.2 Seconde étape de l’analyse d’image : variation angulaire
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Figure 5.9 – a)Variations angulaires d’intensité pour différentes anisotropies de l’ellip-

soïde de confinement m =1.05, x =2.63 a)en ρ/ < lTR >=0.5 b)ρ/ < lTR >=8

La seconde étape de l’analyse des simulations de Monte Carlo consiste à étudier les

variations angulaires d’anisotropie. Pour ce faire, on se place à une distance ρ constante
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du barycentre de l’image de rétrodiffusion et on mesure la variation angulaire d’inten-

sité. Pour chaque angle θ, on effectue la moyenne de l’intensité sur un élément de surface

d’épaisseur 10 pixels à partir de la position ρ/ < lTR >=constante.

La figure 5.9a) représente la variation angulaire d’intensité obtenue à l’aide des simu-

lations de Monte Carlo pour m = 1.05 et x = 2.68 et pour différentes anisotropies de

l’ellipsoïde de confinement à une distance ρ/ < lTR >=0,5. Nous observons un maximum

d’intensité en θ = 90̊ et en θ = 270̊ . Il y a donc une anisotropie de l’image de rétro-

diffusion suivant l’axe OY. Les variations angulaires de la figure 5.9a) représente donc

les variations angulaires d’intensité proche du centre de l’image de rétrodiffusion, soit

l’anisotropie proche.

La figure 5.9b) représente la variation angulaire d’intensité obtenue à l’aide des simu-

lations de Monte Carlo pour m = 1.05 et x = 2.68 et pour différentes anisotropies de

l’ellipsoïde de confinement à une distance ρ/ < lTR >=8. Nous observons un maximum

d’intensité en θ = 0̊ , en θ = 180̊ . Il y a donc une anisotropie de l’image de rétrodiffusion

suivant l’axe OX. Les variations angulaires de la figure 5.9b) représente donc les variations

d’intensité loin du centre l’image de rétrodiffusion, soit l’anisotropie lointaine.

L’augmentation de l’orientation des particules provoque donc une augmentation de

l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion. Dans le cas des sphéroïdes, l’anisotropie des

objets est à l’origine de l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion tandis que dans le cas

des particules partiellement orientées, c’est l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement qui

est à l’origine de l’anisotropie du milieu et donc de l’image de rétrodiffusion.

A partir de la variation angulaire d’intensité, pour chaque position ρ ∈ [0; +∞[ dans

le plan de rétrodiffusion, on mesure une anisotropie radiale définie par la relation (5.22) ;

Ax,m,a
b (ρ/lTR) =

IV − IH
IV + IH

(5.22)

Où IH est l’intensité angulaire suivant la direction parallèle à l’axe des objets (axe

OX) et IV est l’intensité angulaire suivant la direction perpendiculaire à l’axe des objets

(axe OY) à chaque position radiale.
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5.4.3 Troisième étape de l’analyse d’image : variation radiale

d’anisotropie
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Figure 5.10 – variation radiale d’anisotropie pour différentes anisotropies de l’ellipsoïde

de confinement (m =1.05 ;x =2.68)

L’étape suivante de l’analyse consiste à étudier les variations radiales d’anisotropie. La

figure 5.10b) représente la variation radiale d’anisotropie pour différentes anisotropies de

l’ellipse de confinement obtenues à l’aide des simulations de Monte Carlo pour x = 2.68

et m = 1.05. La distance radiale est normalisée par la longueur de transport moyenne

< lTR >.

Comme dans le cas des sphéroides, on observe une augmentation de l’anisotropie ra-

diale jusqu’à une valeur maximale située aux alentours de ρ =< lTR > /2 puis une décrois-

sance de cette anisotropie jusqu’à atteindre une valeur asymptotique. Comme dans le cas

des sphéroïdes déformables, à partir de chaque simulation (m,x, a/b), nous obtenons une

image de rétrodiffusion 2D du transport incohérent de lumière dans un milieu anisotrope.

Grâce à cette image de rétrodiffusion 2D, nous déterminons la variation radiale d’anisotro-

pie. A partir de ces variations, nous retenons deux grandeurs physiques pour caractériser

l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion : l’anisotropie proche, perpendiculaire à l’orien-

tation des particules et correspondant à l’anisotropie de l’image en ρ =< lTR > /2 et à

l’aide de l’ajustement exponentiel (relation 3.24), nous extrayons l’anisotropie lointaine

de l’image de rétrodiffusion en ρ/ < lTR >→ ∞. Une base de donnée a ainsi été constituée

pour chaque simulation (m,x, a/b), l’anisotropie lointaine et l’anisotropie proche ont été
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extraites de chaque image de rétrodiffusion (voir figures 5.11 et 5.12).

5.4.4 Résultats des simulations de Monte Carlo

La figure 5.11 représente l’évolution de l’anisotropie proche en fonction de l’anisotropie

a/b de l’ellipsoide de confinement pour différents indices de réfraction relatifs m et diffé-

rents paramètres de taille x. Comme nous l’avions observé sur les figures 5.7, l’anisotropie

proche augmente lorsque l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement diminue.

La figure 5.12 représente l’évolution de l’anisotropie proche en fonction de l’anisotropie

a/b de l’ellipsoide de confinement pour différents indices de réfraction relatifs m et diffé-

rents paramètres de taille x. Comme nous l’avions observé sur les figures 5.7, l’anisotropie

lointaine augmente lorsque l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement diminue.

Que ce soit pour l’anisotropie proche ou pour l’anisotropie lointaine, nous obtenons

une courbe unique reliant reliant l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion à l’anisotropie

de l’ellipsoïde de confinement quelque soit le paramètre de taille et le rapport d’indices

de réfraction.

En comparant ces résultats aux figures 3.17a) et 3.17b) pour les ellipsoides orientés,

nous constatons à nouveau l’indépendance de l’anisotropie en fonction du rapport d’in-

dices de réfraction m. En revanche, l’indépendance avec le paramètre de taille x est plus

surprenante. Nous pouvons penser que ceci résulte du caractère infini de sa longueur, donc

en particulier toujours supérieure à la longueur d’onde incidente. Cette double indépen-

dance de l’anisotropie de l’image avec m et x permet de relier de façon particulièrement

simple l’anisotropie du transport diffusif en terme d’orientation moyenne de particules

très alongées.
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5.4. Etude de l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion
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Figure 5.11 – Anisotropie proche de l’image de rétrodiffusion en fonction de la fraction

d’objets orientés (m = 1.05)
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Figure 5.12 – Anisotropie lointain de l’image de rétrodiffusion en fonction de la fraction

d’objets orientés (m = 1.05)
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Chapitre 5. Transport incohérent de lumière dans une collection de longs cylindres partiellement orientés

5.5 Inversion du paramètre d’ordre

Pour déterminer l’orientation des objets ε à partir de l’image de rétrodiffusion, soit

l’ellipsoïde de confinement du vecteur orientation a/b, la procédure suivante peut être

suivie :

1. La première étape consistera à mesurer la décroissance radiale d’intensité I(ρ) ob-

tenue en faisant la moyenne des intensités sur tous les angles θ et de l’ajuster au

modèle de Haskell (relation (1.17)) afin de déterminer la longueur de transport

moyenne < lTR >.

2. La seconde étape consistera à déterminer l’anisotropie radiale A(ρ/ < lTR >) de

l’image de rétrodiffusion. A partir de cette courbe, on prélève l ’anisotropie proche

ou l’anisotropie lointaine de l’image de rétrodiffusion.

3. les figures 5.11 et 5.12 permettent alors d’inverser directement l’anisotropie proche

ou lointaine de l’image de rétrodiffusion en terme d’ellipsoïde de confinement du

vecteur orientationt a/b.

5.6 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons modélisé le transport incohérent de lumière non-polarisée

dans un milieu constitué de particules très alongées et partiellement orientées. En l’oc-

curence, les particules sont des cylindres infinis et possèdent une orientation statique

partielle dans le milieu considéré. A partir de l’événement local de dispersion, on est en

mesure de construire à l’aide de la théorie de Mie sur les cylindres infinis et des simula-

tions de Monte Carlo, le phénomène de diffusion de lumière dans un milieu constitué de

particules anisotropes. Le transport de lumière dépend de l’indice de réfraction relative

m, du paramètre de taille des particules x, de la fraction d’objets orientés a
b

et de la

fraction volumique φ. Cependant dans nos simulations, on s’affranchit de la dépendance

de ce dernier paramètre en normalisant l’intensité par < lTR >2 et l’espace par < lTR >.

L’analyse des simulations montrent qu’on est capable de remonter à l’information que

l’on souhaitait obtenir au début de ce chapitre, à savoir l’orientation partielle des parti-

cules à partir de l’anisotropie de l’image. Une relation a été trouvée et on constate que

cette relation est indépendante de la taille des particules et de l’indice de réfraction relatif

des particules du milieu considéré.

A présent, nous allons valider cette technique en l’appliquant à l’étude des micro-tubes

de lipides sous cisaillement.

158



5.6. Conclusion

Annexe : Calcul de la l’ellipsoïde de confinement

La problématique est la suivante : on confine un vecteur orientation de la particule

dans un ellipsoïde de confinement de rapport d’aspect a/b. On souhaite déterminer la

densité de probabilité PDF(θ) permettant de confiner le vecteur orientation à l’intérieur

de cet ellipsoïde de confinement. La densité de probabilité vérifie en outre la relation

suivante :

∫ 2π

0

dφ

∫ π

0

PDF(θ)sin(θ)dθ = 4π

1

2

∫ π

0

PDF(θ)sin(θ)dθ = 1

(5.23)

On calcule les coordonnées de l’ellipsoïde dans le repère cartésien en fonction des angles

θ et φ :

x = acos(φ)sin(θ)

y = asin(θ)sin(θ)

z = bcos(θ)

(5.24)

On détermine les coordonnées x
′

, y
′

, z
′

de la sphére équivalente dans ce même repère :

x
′

= cos(φ
′

)sin(θ
′

)

y
′

= sin(θ
′

)sin(θ
′

)

z
′

= cos(θ
′

) =
z

r
=

cos(θ)
√

a2

b2
cos(θ)2 + sin(θ)2

(5.25)

On définit la norme r par la relation suivante : r = b
√

a2

b2
cos2(θ) + sin2(θ)

Par définition, on calcule la fonction de distribution cumulative CDF(θ) :

CDF(θ) =
1

2

∫ θ

0

PDF(θ
′

)sin(θ
′

)dθ
′

(5.26)
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Chapitre 5. Transport incohérent de lumière dans une collection de longs cylindres partiellement orientés

Cependant, la densité de probabilité d’une sphère uniforme est égale à 1 et comme en

changeant de référence, on conserve la ditribution angulaire alors :

CDF(θ) =
1

2

∫ θ

0

sin(θ
′

)dθ
′

=
1

2

∫ θ

0

PDF(θ)sin(θ)dθ

(5.27)

Soit :

1

2
PDF(θ)sin(θ) = −

1

2

d(cos(θ
′

))

dθ

= −
1

2

d

dθ





cos(θ)
√

a2

b2
cos(θ)2 + sin(θ)2





(5.28)

On trouve ainsi le résultat suivant :

PDF(θ) =
a/b

[

a2

b2
sin(θ)2 + cos(θ)2

]3/2
(5.29)
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Chapitre 6

Caractérisation de l’orientation par

diffusion de la lumière
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Dans ce chapitre, nous présenterons le principe de mesure de l’orientation moyenne

par diffusion multiple de la lumière sur une suspension de microtubes de lipides sous

écoulement. Puis, nous réaliserons une confrontation des données obtenues par diffusion

mulitple de la lumière avec des données obtenues par dispersion des rayons-X aux petits

angles (SAXS)
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Chapitre 6. Caractérisation de l’orientation par diffusion de la lumière

6.1 Système étudié : les microtubes de lipides

6.1.1 Analyse par microscopie

(a)       (b)

2  m

Figure 6.1 – Images de tubes lipidiques (dispersion aqueuse à 1% du sel d’éthanola-

mine de l’acide 12-hydrostéarique) observées à température ambiante a)par microscopie

optique en contraste de phase (barre d’échelle : 10µm) b)par microscopie électronique à

transmission [26]

Le système que nous avons étudié est constitué de supramolécules amphiphiles. Les

supramolécules amphiphiles présentent un intérêt croissant car elles ont la capacité à for-

mer des structures variées. Douliez et al. [27, 26] ont mis au point un système constitué

de supramolécules amphiphiles capables de se structurer de manière à avoir une structure

tubulaire avec un coeur et une enveloppe extérieure hydrophile. Le système étudié est

constitué de sels d’éthanolamine de l’acide 12-hydroxy-stéarique et s’avère capable (sous

forme de dispersion aqueuse) de former des tubes creux de plusieurs dizaines de microns

de long et dont le diamètre extérieur varie de 600 nm à 5 µm selon la température ap-

pliquée (voir figure 6.1). Les échantillons sont préparés en mélangeant une masse connue

de poudre d’acides gras 12-hydroxy-stéarique (Aldrich, pure à 98%) dans de l’eau pure.

Puis on mélange la solution obtenue avec la solution de sels d’éthanolamine (Sigma, pur à

98%). On chauffe jusqu’à 75 C̊, ce qui permet de dissoudre la totalité des composants de

la solution. La solution est alors fluide et transparente. Puis, on laisse refroidir la solution

à température ambiante. La solution obtenue devient turbide et pour des concentrations

supérieures à 50 mg/ml on obtient un gel.

Douliez et al. [26] étudient l’état d’organisation de la phase lipidique sous forme de

tubes creux à l’aide de diverses techniques notamment la technique de diffusion des neu-

trons aux petits angles (SANS). Les mesures de SANS ont été réalisées sur un échantillon à

1% en fraction volumique d’acide 12-hydroxystéarique dans une solution d’éthanolamine.
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6.1. Système étudié : les microtubes de lipides

L’échantillon est placé dans une cellule de quartz rectangulaire. Les expériences de SANS

ont montré que les microtubes sont constitués de plusieurs couches concentriques sépa-

rées les unes des autres par plusieurs couches d’eau. Les microtubes ont une longueur de

L ≈ 10 µm et un diamètre D ≈ 400 µm. La distance entre les couches est d’environ 35 nm.

Douliez et al. [27] étudient ensuite l’évolution du diamètre en fonction de la tempé-

rature à l’aide d’un microscope à contraste de phase. Les études sont menées sur des

échantillons à 1% et à 10% en fraction volumique d’acide 12-hydroxystéarique dans une

solution d’éthanolamine. Il observe alors une augmentation du volume des tubes de 4 µm

en moyenne jusqu’50̊ C.

6.1.2 Etude structurale par diffusion des rayons-X

Rappels sur la diffusion des rayons-X

so
u

rc
e

2

atome

atome

Direction incidente

Rayons-X dispersés

Rayons-X incidents
, i

k1 q
2

k0

, s

D
ét

ec
te

ur

D

Figure 6.2 – Schéma de principe de la diffusion des rayons-X

La technique basée sur la diffusion aux petits angles des rayons-X ("Small Angle X-

rays Scattering") permet de caractériser les dispersions concentrées en particules de façon

précise, non-destructive et nécessite très peu d’échantillon. On réduit la longueur d’onde

de la source de manière significative (λ = 0.1 nm) afin de rendre le milieu optiquement

mince. Le principe de la technique consiste à irradier un échantillon à l’aide d’une source

de rayons-X. On place le détecteur de rayons-X à une distance définie de l’échantillon.
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Chapitre 6. Caractérisation de l’orientation par diffusion de la lumière

L’angle entre la direction du faisceau incident et la direction du faisceau dispersé définit

l’angle de dispersion θ. Un système optique permet de focaliser le faisceau lumineux. Le

dispositif appelé beam stop permet de protéger le détecteur de la brillance du faisceau

incident. La source de rayons-X peut provenir soit d’un réacteur de rayons-X mais le

temps d’exposition de l’échantillon au rayonnement pour l’acquisition d’une image est de

plusieurs heures ; soit d’un synchrotron avec un temps d’exposition au rayonnement de

quelques millièmes de secondes à quelques dixièmes de secondes. Le synchrotron est plus

adapté pour des expériences en dynamique.

Les rayons-X constituent une onde électromagnétique. Lors de la diffusion elastique,

une onde électromagnétique plane ψi(x, t) = ψ0.e
i(ωt−k0x) (k0 = 2π/λ vecteur d’onde,

ω pulsation) éclaire un échantillon. Ils interagissent avec les nuages électroniques des

atomes. On parle de diffusion elastique lorsque les rayons-X rebondissent sur le nuage

électronique et sont diffusés dans toutes les directions de l’espace en conservant leur énergie

et leur longueur d’onde. L’onde diffusée ψs est sphérique et son amplitude varie comme

l’inverse de la distance D au centre du diffuseur.

ψs = ψ0
b

D
ei(ωt−k0D) (6.1)

Où b est la longueur de diffusion.

Lorsque les rayons-X traversent la matière, ils sont dispersés par chacun des atomes

de l’échantillon. Les rayons dispersés interfèrent entre eux. Si les atomes sont ordonnés,

c’est-à-dire placés à des intervalles réguliers comme dans les cristaux, ces interférences

vont être constructives dans certaines directions ( c’est-à-dire qu’ils s’additionnent) et

destructrices dans d’autres directions (c’est-à-dire qu’ils s’annulent). On parle alors de

phénomène de diffraction.

Par rapport à l’origine O, l’onde électromagnétique de vecteur d’onde ~k1 diffusée par

un atome situé en M tel que ~OM = ~r est déphasée de ~r(~k1 − ~k0) = ~r.~q. Le vecteur ~q est

le vecteur de diffusion, de norme q = 4π
λ
sin(θ) où 2θ est l’angle de diffusion. Si ψ(0, t)

est l’onde diffusée par l’origine alors l’onde diffusée par l’atome en M est définie par la

relation (6.2) :

ψ(r, t) = ψ(0)ei~r.~q (6.2)

L’onde diffusée ψ par les n atomes de l’échantillon est la somme des ondes ψi diffusées

par chaque atome. Dans le cas où le détecteur est situé à une distance nettement plus
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6.1. Système étudié : les microtubes de lipides

grande que la taille de l’échantillon alors le détecteur voit les atomes sous le même angle

et la relation (6.3) définie l’onde diffusée par les n atomes :

ψ(r, t) =
ψ(0)

D

n
∑

j=1

bje
i~q.~rj (6.3)

La relation (6.4) permet de calculer l’intensité diffusée I(q) :

I(q) = ψ2 = ψ.ψ∗ =
ψ(0)2

D2

n
∑

i=1

n
∑

j=1

bibje
i~q.(~ri−~rj) ∝

n
∑

i=1

n
∑

j=1

bibje
i~q.(~ri−~rj) (6.4)

Lorsque les atomes sont regroupés en molécules de petite taille comparée à q−1, les

ondes diffusées par les différents atomes d’une molécule sont en phase et leur amplitude

s’ajoute. La molécule se comporte comme un diffuseur élementaire dont la longueur

de diffusion est la somme des longueurs de diffusion des atomes qui la constituent.

L’analyse de la décroissance angulaire d’intensité I(q) de l’image de diffusion permet

de déterminer la forme des particules, la taille moyenne des particules ainsi que la concen-

tration en particules. La technique permet d’analyser des dispersions de particules dont la

gamme de taille est comprise entre 1 nm et 50 nm pour les très faibles angles (typiquement

pour des angles compris entre 0.1̊ et 10̊ ). Le facteur de forme des objets P(q) contient

l’information concernant les corrélations entre les positions des diffuseurs élémentaires

d’un même objet tandis que le facteur de structure S(q) contient les informations sur les

corrélations entres les positions des centres de gravités des objets. L’intensité diffusée est

proportionnelle au produit de ces deux paramètres :

I(q) ≈ P(q)× S(q) (6.5)
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Chapitre 6. Caractérisation de l’orientation par diffusion de la lumière

Analyses des spectres de diffusion

Figure 6.3 – Variations radiales d’intensité I(q) à γ̇ = 100s−1 et à une température de

31 C̊ pour l’échantillon à 28 mg/ml

Figure 6.4 – Variations radiales d’intensité I(q) à γ̇ = 100s−1 et à une température de

53 C̊ pour l’échantillon à 28 mg/ml

Sur les figures 6.3 et 6.4, on a représenté les intensités I(q) obtenues pour un échan-

tillon à 28 mg/ml à une température de 31 C̊ et à une température de 53 C̊ pour un
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6.1. Système étudié : les microtubes de lipides

cisaillement γ̇ = 100s−1.

3Å

13.6Å

1.4Å 1.4Å

13.6Å

3Å

Microtube de lipides

bicouche

Figure 6.5 – structure d’un microtube de lipides

L’analyse de ces courbes d’intensité permet d’obtenir des informations sur la struc-

ture des microtubes de lipides. Le professeur Nallet (Centre de recherche Paul Pascal,

Pessac-France) montre ainsi que la structure des microtubes de lipides est une structure

en multicouches péridodiques et plus précisément un empilement de couches périodiques.

Les courbes en vert correspondent à la modélisation du facteur de forme tandis que les

courbes en bleu correspondent à la modélisation du facteur de structure.

La première strucure multicouche est une bicouche de 36 angströms d’épaisseur. La

figure 6.5 indique la répartition des sous-couches de la bicouche. Au total, il y a 11

bicouches et la distance entre chaque bicouche est d’environ 171 angströms. Le rayon de

chaque microtube de lipides est alors d’environ 220 nm.
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Chapitre 6. Caractérisation de l’orientation par diffusion de la lumière

6.1.3 Etude structurale par diffusion de lumière

Evolution de la longueur de transport en fonction de la concentration
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Figure 6.6 – longueur de transport en fonction de la concentration

Sur la figure 6.6, nous avons représenté l’évolution de la longueur de transport en

fonction de la concentration. Nous observons deux zones distinctes sur cette figure. Dans

un premier temps, nous observons que la longueur de transport diminue en fonction de

la concentration jusqu’à une concentration limite qui se situe à environ 100 mg/ml. A

partir de cette valeur de concentration, la longueur de transport augmente à nouveau en

fonction de la concentration. Lorsque la concentration est très élevée, on est en régime de

diffusion dépendante. Dans ce régime, chaque particule agit sur ses voisines car la distance

moyenne entre les particules est proche de la longueur d’onde. Les événements de disper-

sion successifs deviennent de plus dépendants les uns des autres en régime de diffusion

dépendante. Le régime de diffusion dépendante peut être estimé par une approximation

de type potentiel d’interaction entre les particules. Dans la suite, nous nous intéresserons

uniquement aux échantillons dont la concentration est inférieure à 100 mg/ml.
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6.1. Système étudié : les microtubes de lipides

Mesure de la taille par polarisation
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Figure 6.7 – Matrice de Mueller d’une suspension de microtubes de lipides

Nous décidons d’analyser les matrices de Mueller obtenues à l’aide des échantillons à

75 mg/ml pour déterminer une taille de particule moyenne.

L’analyse des matrices de Mueller débute par la mesure de la longueur de transport

moyenne obtenue par ajustement du modèle de Haskell (relation (1.17)) sur l’élément

M11. La figure 6.7 correspond à la matrice de Mueller acquise en milieu épais. A partir

des effets de polarisation en ρ =< lTR > sur les éléments M12, M21, M31 et M13, nous

déterminons une taille moyenne de particules. Nous effectuons les inversions en taille avec

les simulations de Monte Carlo correspondant à un paramètre d’indice m = 1.44/1.33 (les

microtubes étant constitué de lipides d’indice de réfraction Np = 1.44). L’amplitude de

polarisation et la moyenne de polarisation donne un rayon moyen de 200 nm en parfait

accord avec le résultat obtenu précédemment avec la diffusion des rayons-X.
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Chapitre 6. Caractérisation de l’orientation par diffusion de la lumière

6.2 Orientation sous cisaillement par diffusion de lu-

mière

6.2.1 Résultats des expériences de diffusion de lumière

0.01

0.1

1

10

100

1 10 100 1000

75 mg/ml

50 mg/ml

(Pa.s)

(s-1)

Figure 6.8 – Viscosité en fonction du cisaillemnt pour les deux échantillons

Les expériences de diffusion ont été réalisée à l’aide du dispositif basée sur le transport

incohérent de lumière couplé à un rhéomètre plan-plan. L’entrefer est d’environ 3 mm. On

acquière la matrice de Mueller à l’aide du dispositif optique et simultanément, on effectue

des mesures de viscosités.

Deux types d’échantillons ont été analysés : un premier à 50 mg/ml et un second

échantillon à 75 mg/ml. On réalise des paliers de cisaillements de 5 minutes entre 1 s−1

et 500 s−1. Pour chaque palier de cisaillement, on effectue l’acquisisition d’une matrice

de Mueller. Cependant, comme dans le cas de la déformabilité, nous nous intéressons

seulement à l’élément M11 de la matrice de Mueller. Nous n’avons pas encore les éléments

nécessaires pour interpréter la totalité de la matrice de Mueller pour un milieu anisotrope.

Le système a un comportement rhéofluidifiant comme on peut le voir sur la figure 6.8 car

la viscosité diminue lorsqu’on augmente le gradient de vitesse.
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6.2. Orientation sous cisaillement par diffusion de lumière
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Figure 6.9 – a) Evolution de l’image de rétrodiffusion en fonction du cisaillement a) pour

l’échantillon à 50 mg/ml b) pour l’échantillon à 75 mg/ml

Sur la figure 6.9, nous avons représenté l’évolution de l’image de rétrodiffusion en

fonction du cisaillement pour les deux échantillons étudiés. On constate que l’image de

rétrodiffusion devient de plus en plus anisotrope lorsque le cisaillement augmente. Il est

faiblement anisotrope pour les faibles cisaillements (inférieurs à 1 s−1) puis extrémement

anisotrope pour les cisaillements élevés. L’anisotropie proche (anisotropie au centre de

l’image) est nettement plus élevée que dans le cas des émulsions. Et il semble d’ailleurs

que la longueur de transport reste identique quelque soit le cisaillement.
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Figure 6.10 – a)variation radiale d’intensité des deux échantillons à 75 mg/ml et à 50

mg/ml à un cisaillement γ̇ =100 s−1 b)variation radiale d’intensité de l’échantillon à 75

mg/ml à un cisaillement γ̇ =100 s−1

A partir des images de rétrodiffusion de la figure 6.9, nous décidons d’étudier l’évolu-

tion de la longueur de transport moyenne en fonction du cisaillement.

Sur la figure 6.10a), on a représenté la variation angulaire d’intensité des deux échan-

tillons à 75 mg/ml et à 50 mg/ml à un cisaillement constant. Les longueurs de transport

de deux échantillons sont respectivement de 1.2 mm pour l’échantillon à 75 mg/ml et

de 1.5 mm pour l’échantillon à 50 mg/ml. La figure 6.10b) représente l’évolution de la

décroissance radiale d’intensité en fonction du cisaillement pour l’échantillon à 75 mg/ml.

La longueur de transport moyenne par ajustement de la variation radiale d’intensité sur

le modèle de Haskell et al. [33]. Quelque soit le cisaillement, la longueur de transport

n’évolue pas. On en conclut donc que la longueur de transport moyenne n’évoulue pas en

fonction du cisaillement. L’anisotropie de l’image de rétrodiffusion observée sur la figure

6.9 provient d’un pur effet d’orientation des particules sous cisaillement.

172



6.2. Orientation sous cisaillement par diffusion de lumière

0.1 s-1

1 s-1

5 s-1

50 s-1 a/b = 0.1

a/b = 0.1

a/b = 0.1

a/b = 0.1

Figure 6.11 – Comparaison entre des images de rétrodiffusion pour l’échantillon à 28

mg/ml
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Figure 6.12 – Comparaison entre les variations angulaires d’intensité expérimentales

pour l’échantillon à 85 mg/ml et les variations angulaires d’intensité obtenues à l’aide des
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6.2. Orientation sous cisaillement par diffusion de lumière

6.2.2 Analyse de la variation angulaire d’intensité

Nous allons à présent nous intéresser à la variation angulaire d’intensité en fonction

du gradient de vitesse. La figure 6.12 représente l’évolution de la variation angulaire d’in-

tensité en fonction du gradient de vitesse pour un échantillon à 85 mg/ml . Nous nous

aperçevons que l’amplitude de la variation angulaire augmente lorsque le gradient de vi-

tesse augmente. Nous observons un maximum en θ = 90̊ et en θ = 270̊ en ρ/lTR = 0.5.

Cela traduit une orientation globale des particules sous cisaillement dans la direction de

l’écoulement et l’image de rétrodiffusion est anisotrope dans la direction perpendiculaire

à la direction d’orientation des particules.

Sur la figure 6.12, on compare également les variations radiales d’intensité exprimen-

tales aux variations angulaires d’intensité obtenues à l’aide des simulations de Monte

Carlo. On obtient une bonne correspondance entre les variations expérimentales et les

variations obtenues à l’aide des simulations de Monte Carlo. L’anisotropie de l’ellipsoïde

de confinement a/b est le paramètre ajustable pour obtenir une bonne correspondance

entre les données expérimentales et les données obtenues par simulation de Monte Carlo

avec un paramètre de taille x = 0.65 et un indice de réfraction relatif m = 1.05 (les lipides

ont pour indice de réfraction relatif m = 1.44).

Lorsque le gradient de vitesse augmente l’amplitude des variations angulaires d’inten-

sité augmente et le paramètre a/b qui correspond à l’anisotropie de l’ellipse de confinement

augmente. Par conséquent, l’augmentation de l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion

correspond à une augmentation du taux d’orientation des particules.

6.2.3 Analyse de la variation radiale d’anisotropie

Nous allons à présent nous intéresser à la variation radiale d’anisotropie. Sur la figure

6.13, on a représenté les variations radiales d’anisotropie pour différents cisaillements dans

le cas d’un échantillon à 85 mg/ml. La variation radiale d’anisotropie augmente jusqu’à

atteindre un maximum en ρ/lTR, puis elle décroît.Nous observons que lorsque le gradient

de vitesse augmente, la variation radiale d’anisotropie augmente.

Sur la figure 6.13, on a également comparé les variations radiales d’anisotropie ex-

périmentales pour un échantillon à 85 mg/ml avec les variations radiales d’anisotropie

obtenues à l’aide des simulations de Monte Carlo. On obtient alors une bonne correspon-

dance entre les variations radiales expérimentales et les simulations de Monte Carlo pour

m =1.05. Le seul paramètre ajustable sur ces courbes demeurent l’anisotropie de l’ellipse
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Chapitre 6. Caractérisation de l’orientation par diffusion de la lumière

de confinement du vecteur directeur. On s’aperçoit ainsi que lorsque le gradient de vitesse

augmente, l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement diminue. Nous allons à présent nous

intéresser à l’anisotropie proche et étudier l’évolution de l’anisotropie proche en fonction

du cisaillement.

6.2.4 Mesure de l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion
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Figure 6.14 – Evolution de l’anisotropie proche de l’image de rétrodiffusion en fonction

du cisaillement pour les deux échantillons à 75 mg/ml et à 50 mg/ml

Sur la figure 6.14, on a représenté la variation de l’anisotropie proche qui correspond

à la valeur de l’anisotropie radiale en en ρ/lTR en fonction du cisaillement. Lorsque le ci-

saillement augmente, l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion augmente car les particules

s’orientent de plus en plus sous l’effet du cisaillement. A partir d’un gradient de vitesse

de 150 s−1, l’anisotropie proche décroit, ceci est dû à un effet de rotation de l’image de

rétrodiffusion que l’on peut observer sur la figure 6.14.
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Figure 6.15 – Evolution de l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement en fonction du

cisaillement

A partir de l’anisotropie proche, nous décidons de déterminer l’anisotropie de l’ellip-

soïde de confinement du vecteur orientation des particules. Pour ce faire, on se sert de la

relation (6.6) qui relie l’anisotropie proche de l’image de rétrodiffusion à l’anisotropie de

l’ellipsoïde de confinement :

a/b = −
1

5.4
Ln(Aproche) (6.6)

Sur la figure 6.15, on a représenté l’évolution de l’anisotropie de l’ellipsoïde de confi-

nement du vecteur orientation en fonction du gradient de vitesse. Nous observons que

l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement est plus élevé pour l’échantillon à 50 mg/ml

que l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement de l’échantillon à 75 mg/ml. La dissipation

visqueuse étant plus élevée dans le cas de l’échantillon à 75 mg/ml qu’à 50 mg/ml, les

particules s’orientent moins facilement pour une concentration à 75 mg/ml que pour la

concentration à 50 mg/ml.

Dans la suite, nous allons valider notre technique en comparant nos résultats avec

ceux obtenus avec la technique de diffusion des rayons-X aux petits angles. Pour ce faire,

nous allons déterminer l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement en fonction du gradient

de vitesse grâce à la diffusion des rayons-X aux petits angles et les comparer avec ceux

obtenus par diffusion de lumière.
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Chapitre 6. Caractérisation de l’orientation par diffusion de la lumière

6.3 Orientation sous cisaillement par diffusion des rayons-

X aux petits angles

6.3.1 Bibliographie sur la caractérisation de l’orientation d’objets

anisotropes par diffusion des rayons-X

La diffusion des rayons-X aux petits angles apporte également des informations sur

l’orientation de particules anisotropes. Castelletto et al. [18] observent ainsi l’orientation

de micelles sous cisaillement. Le faisceau de rayons traverse une cellule d’écoulement cap-

pilaire. Le pattern de diffusion est anisotrope dans la direction de l’écoulement. Pople et

al. [71, 70] en étudiant l’effet du cisaillement sur une suspension concentrée de particules

anisotropes dans une cellule de Couette observent également une image de diffusion ani-

sotrope perpendiculaire à la direction de l’écoulement lorsque le faisceau de rayons-X est

radial à la cellule de Couette.

Deutsch [20] caractérise l’anisotropie de l’image de diffusion à l’aide du paramètre

d’ordre P2 défini par la relation (6.7) :

P2 = 1−
1

∫ π/2

0
I(φ)dφ

3

2

∫ π/2

0

I(φ)

[

sin2(φ) + (sin(φ)cos2(φ))ln(
1 + sin(φ)

sin(φ)
)

]

dφ (6.7)

Où I(φ) est l’intensité de dispersion dans la direction azimutal φ. Ce paramètre varie

entre 0 (orientation aléatoire, pattern isotrope) et 1 (orientation des particules aniso-

tropes, pattern anisotrope dans l’axe φ = 0) ou −0.5 (orientation des particules aniso-

tropes, image de diffusion anisotrope dans l’axe φ = π/2). Lemaire et al. [48] caractérisent

l’orientation d’une suspension de fibres d’argiles à l’aide de la fonction de distribution de

Maier-Saupe [48].

f(θ) =
1

Z
emcos(θ)2 (6.8)

Où m est la paramètre de la fonction de distribution de Maier-Saupe et Z est la

constante de normalisation.

Grâce à cette fonction de distribution, Lemaire et al. [48] montrent qu’il est possible

de modéliser l’image de rétrodiffusion obtenue par diffusion de rayons-X aux petits angles

sur une suspension de fibres d’argiles
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6.3.2 Description du dispositif de Rheo-SAXS de la ligne ID02
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1
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Figure 6.16 – Dispositif Rheo-SAXS de l’ESRF

Les expériences de SAXS ont été réalisées à l’European Synchrotron Radiation Facility

(Grenoble) sur le montage Rheo-SAXS de la ligne ID02. La cellule de Couette transpa-

rente en polycarbonate possède un diamètre intérieur de 20 mm, un diamètre extérieur

de 22 mm et une hauteur de 40 mm. Le dispositif est également muni d’un plan peltier

permettant de contrôler la température de la cellule de Couette. La température peut

varier entre 5̊ C et 80̊ C. On observe l’orientation des particules suivant deux plans : un

plan parallèle à la direction du cisaillement (position radiale) et un plan perpendiculaire à

la direction du cisaillement (position tangentielle). Le rhéomètre utilisé est un rhéomètre

Haake RS300 à contrainte imposée. Le détecteur est positionné à une distance D = 1 m

et la longueur d’onde λ = 0.0995nm .

Deux séries d’expériences sont réalisées : la première série d’expériences consiste à

cisailler les échantillons entre 1 s−1 et 1000 s−1 à une témpérature de 25 C̊ et la seconde

série d’expériences consiste à cisailler les échantillons à un gradient de vitesse constant de

100 s−1 et à faire vairer la température entre 20 C̊ et 80 C̊.
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6.3.3 Images de diffusion aux rayons-X
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Figure 6.17 – a)Images de dispersion de SAXS en position radiale pour l’échantillon à

75 mg/ml b) Images de dispersion de SAXS en position tangentielle pour l’échantillon à

75 mg/ml

Lorsqu’une suspension est constituée de particules anisotropes, l’image de SAXS de-

vient anisotrope lorsque les particules s’orientent. Une fois que l’échantillon est inséré dans

la cellule de Couette, il est cisaillé entre 1 s−1 et 1000 s−1. La figure 6.17a) représente

les images de dispersion en position radiale et en position tangentielle pour différents ci-

saillements pour l’échantillon à 75 mg/ml. On observe sur ces figures de dispersion une

anisotropie verticale de l’image de dispersion en position radiale. Cette anisotropie pro-

vient de l’alignement horizontal des microtubes de lipides dans le plan de cisaillement.

En position tangentielle, l’image demeure circulaire excepté pour des gradients de vitesse

élevés comme on peut le voir sur la figure 6.17b). On observe une augmentation de l’ani-

sotropie de l’image de dispersion lorsque le cisaillement augmente. Cela signifie que les

microtubes s’alignent de plus en plus le long de l’axe des vitesses.
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6.3. Orientation sous cisaillement par diffusion des rayons-X aux petits angles

6.3.4 Influence du cisaillement sur la dispersion aux rayons-X
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Figure 6.18 – Variations radiales d’intensité I(q) à différents cisaillements et à tempéra-

ture constante T=25̊ C pour l’échantillon à 75 mg/ml

Sur la figure 6.18, nous avons représenté la décroissance radiale d’intensité I(q) en

position radiale pour l’échantillon à 75 mg/ml à différents cisaillements et à température

constante T=25̊ C. Nous n’observons pas de modification de l’intensité radiale I(q) en

fonction du cisaillement. Les positions des pics restent inchangés par conséquent les dis-

tances interparticulaires également et ainsi le facteur de structure du matériau également.

Les microtubes de lipides ne sont pas modifiés par le cisaillement par conséquent l’ani-

sotropie de l’image de diffusion provient effectivement d’une l’orientation des particules

sous écouelement.
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Figure 6.19 – a)variations radiales d’intensité I(q) pour différents cisaillements b) com-

paraison entre la variation angulaire d’intensité et la fonction de distribution PDF(θ)ellipse

6.3.5 Comparaison entre diffusion aux rayon-X et diffusion de

lumière

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

10 100 1000

SAXS

diffusion

1
-a
/b

)s( 1 
  

Figure 6.20 – Comparaison entre les mesures de diffusion et celles de SAXS

Afin de comparer les résultats obtenues en diffusion de lumière avec les résultats obte-

nues en diffusion aux rayons-X, il est nécessaire de déterminer l’anisotropie de l’ellipsoïde

de confinement en SAXS. La relation 6.9 donne l’expression de l’intensité angulaire I(q,φ)

en fonction de la fonction de distribution.
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6.3. Orientation sous cisaillement par diffusion des rayons-X aux petits angles

I(q,φ) = P(q)S(q)PDF(φ) (6.9)

En se plaçant sur un pic qi, on s’abstient de l’influence du facteur de structure et

du facteur de forme et ainsi nous avons I(qi,φ) ≈ PDF(φ). La position du pic est donc

essentielle.

Nous nous plaçons donc sur le quatrième pic de la variation radiale d’intensité I(q).

On mesure sur ce pic la variation angulaire d’intensité et on interpole cette variation

angulaire avec la fonction de distribution de l’ellipse. On choisit l’ellipse à l’ellipsoïde

de confinement car en SAXS la dispersion se fait suivant un plan de dispersion, or la

projection de l’ellipsoïde de confinement dans un plan parallèle est une ellipse de même

rapport d’aspect. La relation (6.11) donne l’expression de la fonction de distribution de

l’ellipse de confinement.

PDF(θ)ellipse =
(a/b)2

((a/b)2sin(θ)2 + cos(θ)2)1/2
(6.10)

Sur la figure 6.19b), on a représenté les variations angulaires I(θ) sur le 4éme pic pour

différents cisaillements. Nous avons également superposé la fonction de distribution de

l’ellipse de confinement (relation (6.11)). Nous observons dans les deux cas, une bonne

correspondance entre les variations angulaires et la fonction de distribution. Nous décidons

alors de comparer la variation de l’anisotropie de l’ellipse de confinement en fonction du

température obtenue à l’aide des expériences de SAXS avec la variation de l’anisotropie

de l’ellipsoïde de confinement en fonction de la température obtenue à l’aide de la diffusion.

Sur la figure 6.20, nous avons donc comparé les résultats obtenus avec les deux tech-

niques lorsqu’on modifie le cisaillement à température ambiante constante. On observe

dans les deux cas que l’anisotropie de l’ellipse de confinement obtenue à l’aide du SAXS

est identique à l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement obtenue à l’aide de la diffu-

sion de lumière. La technique basée sur la diffusion de lumière dans un milieu anistrope

permet donc de caractériser l’orientation des particules d’une suspension de particules

anisotropes.
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6.4 Influence de la température sur le cisaillement

6.4.1 Influence de la température sur la dispersion aux rayons-X
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Figure 6.21 – Variations radiales d’intensité I(q) à différentes températures et à cisaille-

ment constant pour l’échantillon à 75 mg/ml

Sur la figure 6.21, nous avons représenté la décroissance radiale d’intensité I(q) en

position radiale pour l’échantillon à 75 mg/ml à différentes températures et à un gradient

de vitesse constant (γ̇ = 100s−1).

On observe une légère modification de l’intensité radiale I(q) en fonction de la tempé-

rature. Les positions des pics changent quelque peu avec la température. Cependant, la

forme de la courbe de l’intensité I(q) ne semble pas changer avec la température, le facteur

de forme ainsi que la facteur de structure ne sont pas modifiés par la température. On

en conclut donc que l’anisotropie de l’image de diffusion observée provient uniquement de
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l’orientation des particules sous cisaillement.
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Figure 6.22 – a)variations radiales d’intensité I(q) pour différentes températures b) com-

paraison entre la variation angulaire d’intensité et la fonction de distribution PDF(θ)ellipse

6.4.2 Comparaison entre diffusion aux rayon-X et diffusion de

lumière

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

20 25 30 35 40

SAXS

diffusion

Température (°C)

1
-b
/a

Figure 6.23 – comparaison entre les mesures de diffusion et celles de SAXS

Comme précédemment, en se plaçant sur un pic qi, on s’abstient de l’influence du

facteur de structure et du facteur de forme et ainsi nous avons I(qi,φ) ≈ PDF(φ). Nous
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nous plaçons donc sur le quatrième pic de la variation radiale d’intensité I(q). On mesure

sur ce pic la variation angulaire d’intensité et on interpole cette variation angulaire avec

la fonction de distribution de l’ellipse. On choisit l’ellipse à l’ellipsoïde de confinement car

en SAXS la dispersion se fait suivant un plan de dispersion, or la projection de l’ellipsoïde

de confinement dans un plan parallèle est une ellipse de même rapport d’aspect.

PDF(θ)ellipse =
(a/b)2

((a/b)2sin(θ)2 + cos(θ)2)1/2
(6.11)

Sur la figure 6.22b), nous avons également représenté les variations angulaires I(θ) sur

le quatrième pic pour différentes températures à un cisaillement constant. Nous avons éga-

lement superposé la fonction de distribution de l’ellipse de confinement (relation (6.11)).

Nous observons dans les deux cas, une bonne correspondance entre les variations an-

gulaires et la fonction de distribution. Nous décidons alors de comparer la variation de

l’anisotropie de l’ellipse de confinement en fonction du température obtenue à l’aide des

expériences de SAXS avec la variation de l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement en

fonction de la température obtenue à l’aide de la diffusion.

Sur la figure 6.23, nous avons donc comparé les résultats obtenus avec les deux tech-

niques lorsqu’on modifie la température à cisaillement constant. On observe dans les deux

cas que l’anisotropie de l’ellipse de confinement obtenue à l’aide du SAXS est identique

à l’anisotropie de l’ellipsoïde de confinement obtenue à l’aide de la diffusion de lumière.

La technique basée sur la diffusion de lumière dans un milieu anistrope permet donc de

caractériser l’orientation des particules d’une suspension de particules anisotropes.

6.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié l’orientation d’une suspension des microtubes de

lipides sous cisaillement. Dans un premier temps, nous avons étudié l’évolution de l’orien-

tation ds microtubes à l’aide de la diffusion de la lumière. Grâce aux images de rétrodif-

fusion, nous avons mesuré l’anisotropie proche de cette image et déterminé l’anisotropie

de l’ellipsoïde de confinement correspondant. Dans un deuxième temps, nous avons étudié

l’orientation des particules de la suspension de microtubes de lipides à l’aide de la diffu-

sion aux rayons-X. Grâce aux images de diffusion, nous avons déterminé l’anisotropie de

l’ellipse de confinement. Et enfin, en comparant les résultats des deux expériences, nous

avons observé des résultats identiques. Nous avons, par conséquent, validé notre technique
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et montrer qu’il est possible de caractériser l’orientation des particules d’une suspension

de particules anisotropes.
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Conclusions et perspectives

Nous concluons ce mémoire en rappelant que la technique de diffusion est une tech-

nique qui jusqu’à présent permettait de déterminer la taille et la concentration en particule

des suspensions concentrées en particules connaissant l’indice de réfraction relatif de la

suspension.

Nous avons cherché ici à étendre cette technique à la détermination de la déformabi-

lité des particules et l’orientation de particules anisotropes assimilables à des cylindres

infinis par transport incohérent de lumière. Jusqu’à présent, seules les technologies basées

sur la diffusion de rayonnement aux petits angles permettaient d’y parvenir. Cependant,

ces techniques ne permettent pas de caractériser des milieux dispersif dont les tailles de

particules sont supérieures à 100 nm. L’alternative que nous proposons est d’utiliser la

technique basée sur la diffusion de lumière pour caractériser l’anisotropie des suspensions

de particules. Nous avons en effet observé une anisotropie du transport de lumière lorsque

les particules s’orientent dans la même direction et se déforment ou lorsque les particules

s’orientent partiellement sous cisaillement. Nous nous sommes donc servis de cette pro-

priété diffusive que possèdent les milieux turbides pour caractériser leur anisotropie.

Ainsi, à partir de l’image de rétrodiffusion anisotrope, nous avons pu déceler deux

informations essentielles : la présence d’une anisotropie proche au centre de l’image de

rétrodiffusion parallèle perpendiculaire à l’axe d’orientation des particules et une aniso-

tropie lointaine loin du centre de l’image de rétrodiffusion et parallèle à l’axe d’orientation

des particules.

Grâce aux simulations de Monte Carlo, nous avons pu modéliser le transport incohé-

rent de lumière dans un milieu anisotrope. Dans un premier temps, nous avons considéré

un milieu constitué de particules de forme sphéroïdale de facteur de forme a/b (où a est

le demi-petit axe et b est le demi-grand axe). Ces particules sont toutes orientées suivant

l’axe OX du plan de rétrodiffusion. Nous avons montré qu’il existait une relation entre

l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion et le facteur de forme a/b pour des particules
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déformées. Dans un deuxième temps, nous avons considéré des particules anisotropes de

forme cylindrique ayant une orientation moyenne. Nous avons montré qu’il existait une

relation entre l’anisotropie de l’image de rétrodiffusion et l’orientation moyenne lorsqu’il

s’agit de particules anisotropes ayant une orientation partielle. Nous avons par ailleurs pu

expliquer les phénomènes physiques à l’origine de la double anisotropie observée. L’aniso-

tropie proche a pu être directement reliée à l’anisotropie de l’évènement local d’interaction

entre une particule isolée et le rayonnement incident, dont l’intensité est dispersée de façon

privilégiée perpendiculairement à l’axe principal d’anisotropie de la particule. L’anisotro-

pie lointaine a été reliée aux propriétés radiative du milieu, dont l’anisotropie principale

suit l’orientation ou l’anisotropie des particules.

Ainsi, la technique basée sur le transport incohérent de lumière non-polarisée permet

de faire le lien entre l’anisotropie d’une suspension de particules (déformation ou orien-

tation des particules) et le comportement macroscopique de la suspension en écoulement.

Notre technique s’applique in-situ, de façon non-intrusive et nécessite un investissement

peu conséquent du point vue expérimental. Par ailleurs, elle peut être considérée comme

complémentaire aux techniques de caractérisation basées sur la diffusion des rayons-X ou

des Neutrons aux petits angles qui ne permettent pas de caractériser les suspensions de

particules dont la taille est supérieure à 100 nm.

Cependant, dans cette étude, nous nous sommes uniquement intéressé à un seul élé-

ment de la matrice de Mueller caractérisant l’intensité et nous ne sommes a priori pas en

mesure de distinguer une anisotropie du transport de lumière provoquée par une orien-

tation de particules anisotropes ou par une déformation des particules ou provoquée par

les deux phénomènes en même temps. Par conséquent, la perspective serait de réaliser

des simulations de Monte Carlo du transport incohérent de lumière polarisée dans un

milieu constitué de particules non sphériques. L’étude des simulations devrait permettre

de fournir des informations permettant de distinguer la morphologie des particules de leur

champ orientationel.
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Résumé

Pour construire le lien entre l’organisation structurale des milieux dispersés concen-

trés et leurs propriétés mécaniques, il est nécessaire de pourvoir identifier leur structure à

l’échelle microscopique. En particulier, il faut être capable mesurer la taille des particules

ou des amas de particules, leur concentration et les éventuelles anisotropies liées à une

déformation ou une orientation (globale ou partielle) dans le cas de particules anisotropes

(fibres par exemple) ou déformables (émulsions, globules rouges,...). La difficulté majeure

est que ces systèmes composés de particules micrométriques sont généralement opaques à

la lumière visible (produits agroalimentaires tels que les laitages, fluides biologiques tels

que le sang, matériaux liés au bâtiment tels que les ciments, les argiles ou les peintures,...).

Nous avons ainsi mis au point une technique optique basée sur la diffusion multiple de

la lumière. Dans le cadre de cette thèse, nous nous intéressons plus particulièrement à la

caractérisation des milieux constitués d’objets anisotropes. Sous l’action d’un champ de

cisaillement, on observe une orientation privilégiée ou une déformation globale des parti-

cules.

L’objectif de cette thèse est donc à la fois d’étudier les mécanismes qui sont à l’origine

de la déformation et/ou l’orientation des particules et également de mesurer ces anisotro-

pies à l’échelle microscopique. On s’appuie pour mener cette étude sur un dispositif déve-

loppé au laboratoire basé sur le transport incohérent de lumière couplé à un rhéomètre. Il

s’agit d’un dispositif constitué d’une source laser focalisée à la surface d’un échantillon et

d’une caméra CCD permettant l’acquisition d’une image rétrodiffusée loin du point d’im-

pacte du laser. Parallèlement, une base de données de simulation de Monte Carlo a été

réalisé et permet par l’analyse des images rétrodiffusées anisotropes, de remonter à l’infor-

mation sur l’anisotropie réelle des particules (facteur de forme) leur champ d’orientation

(paramètre d’ordre). En effet, en confrontant les données expérimentales aux données nu-

mériques, nous sommes en mesure de déterminer le taux d’orientation moyen de particules

très anisotropes ou de caractériser la déformation des particules. Une application à la dé-

formation des rouges sous cisaillement pour du sang en concentration physiologique (40

à 50% en volume) sera présentée. D’autres applications, notamment à l’endommagement

des plastiques et à l’orientation de suspensions de fibres seront discutées.

Mots-clés: Diffusion de lumière, Transport incohérent de lumière, Suspensions aniso-



tropes, Déformation, Orientation,
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