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Introduction

L’émulsification est un domaine largement utilisé dans les industries cosmétique, phar-
maceutique et agroalimentaire. Les émulsions, dispersions d’une phase dans une seconde
phase non miscible, permettent en effet de donner des propriétés bien spécifiques aux
produits formulés. Les applications concernées peuvent avoir ainsi des buts aussi vastes
que la libération contrôlée d’un principe actif pharmaceutique, l’obtention d’une texture
bien spécifique pour un produit alimentaire ou une propriété de fraîcheur pour une crème
cosmétique. La variété des productions et des contraintes auxquelles ces industries sont
aujourd’hui confrontées nécessite l’utilisation de procédés bien maîtrisés et particulière-
ment flexibles, tout en augmentant la productivité.

Toutefois, les procédés d’émulsification actuellement utilisés ne permettent pas un
contrôle efficace de la taille moyenne et de l’étalement de la distribution de taille des gout-
telettes. Or, des gouttelettes monodisperses confèrent à l’émulsion une stabilité accrue.
De plus, les émulsions, thermodynamiquement instables, nécessitent la plupart du temps
une utilisation massive de tensioactifs en large excès, composés susceptibles d’être nocifs
pour la santé et l’environnement. L’amélioration de la stabilité des émulsions permettrait
ainsi une diminution de la quantité de tensioactifs utilisée et un ralentissement de leur
vieillissement. Les propriétés d’usage de l’émulsion (viscosité, aspect physique, couleur. . .)
pourraient également être améliorées par la limitation de la largeur de la distribution de
tailles, ou au moins son contrôle.

En outre, les procédés d’émulsification sont le plus souvent discontinus, faisant inter-
venir une étape batch basée sur un cisaillement intensif pour la formation des gouttelettes
à partir des deux phases de l’émulsion. Le passage vers des procédés continus, s’inscri-
vant dans l’intensification des procédés, améliorerait la productivité et potentiellement
l’automatisation des productions.

Les microsystèmes (microréacteurs, micromélangeurs. . .) sont de plus en plus étu-
diés pour les procédés dans ce contexte d’intensification. Ces systèmes peuvent en effet
permettre une amélioration des performances par rapport aux réacteurs industriels plus
classiques (cinétique réactionnelle, transfert de chaleur et de matière, temps de séjour,
sélectivité. . .). Leur utilisation en émulsification ouvre un nouveau potentiel.

La microfluidique appliquée à l’émulsification est aujourd’hui un domaine en plein es-
sor. L’utilisation de micromélangeurs en émulsification est une possibilité a priori simple :
des écoulements de deux phases non miscibles dans des microcanaux présentant des jonc-
tions (flow-focusing, T. . .) et conduisant à la rencontre de ces fluides pour la formation de
gouttelettes et donc d’émulsions. Leur utilisation est cependant actuellement encore très
restreinte pour l’émulsification industrielle alors que les autres applications de la micro-
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2 INTRODUCTION

fluidique se développent très rapidement : analyses, biologie, criblage. . . L’investissement
important que peut représenter le passage du procédé discontinu au procédé continu peut
constituer un frein à ce changement et limite son utilisation à des productions à hautes
valeurs ajoutées en particulier, comme pour les industries cosmétiques ou pharmaceu-
tiques. Mais le potentiel de cette technique n’est cependant pas négligeable compte tenu
des enjeux de la concurrence.

Cependant, malgré des études nombreuses depuis maintenant une dizaine d’années, les
phénomènes à la base de l’émulsification et de la formation de gouttelettes en micromélan-
geurs ne sont pas encore totalement compris et maîtrisés. De plus, certains phénomènes
annexes, tels que la formation de gouttelettes satellites à la suite de gouttelettes pri-
maires n’ont pas encore été caractérisés dans le cadre de la formation de gouttelettes en
jonctions microfluidiques alors que l’impact de leur présence n’est pas négligeable sur le
vieillissement des émulsions formées. De même, la stabilisation et la rupture des inter-
faces liquide-liquide entre les deux phases sont particulièrement complexes, conduisant
parfois à des instabilités. La présence de fluides non-newtoniens présentant des propriétés
viscoélastiques par exemple, couramment rencontrés dans les formulations cosmétiques
industrielles, compliquent encore plus ces écoulements, même en monophasique, donc en
polyphasique a fortiori. De plus, le changement d’échelle entre procédés traditionnels et
procédés miniaturisés fait intervenir de nouveaux paramètres à prendre en compte tels
que la capillarité et les effets de mouillage, souvent plus facilement négligeables à une
échelle plus grande. La compréhension des phénomènes physico-chimiques à la base de
l’émulsification en micromélangeurs pourrait alors permettre la conception de systèmes
d’émulsification plus efficaces en procédés continus et moins énergivores. Ces systèmes mi-
crofluidiques sont ainsi à la fois intéressants pour leurs applications technologiques, mais
aussi leurs aspects fondamentaux dans l’étude des écoulements.

L’objectif de cette thèse est ainsi de mieux comprendre les mécanismes de forma-
tion des gouttelettes en microcanaux, et ceci à travers l’étude de l’influence de différents
paramètres sur les phénomènes physico-chimiques mis en jeu. Ces paramètres peuvent
être la concentration en tensioactif qu’il faudrait limiter, les débits des différentes phases,
principaux garants des régimes d’écoulement, les géométries des micromélangeurs ou en-
core les propriétés des fluides, en terme de rhéologie notamment. Les émulsions formées
seront caractérisées par la taille moyenne de gouttelettes et la distribution de taille de
ces gouttelettes. Pour cela, la formation des gouttelettes est observée dans des systèmes
transparents à l’aide d’une caméra rapide, nous permettant de caractériser le phénomène
particulièrement rapide de la rupture des gouttelettes en jonctions microfluidiques et la
formation de gouttelettes principales et satellites. Les écoulements complexes seront éga-
lement caractérisés par mesure des champs de vitesse par micro-vélocimétrie par image
de particules, nous permettant de quantifier le cisaillement dans ces écoulements.

Le chapitre 1 de ce manuscrit présente une revue bibliographique des études portant
sur la microfluidique, les écoulements polyphasiques à cette échelle ainsi que l’émulsifi-
cation. Le matériel et les fluides utilisés seront présentés ensuite dans le chapitre 2 et
les techniques de mesure seront expliquées. Les quatre chapitres suivants regrouperont les
résultats obtenus aux cours de ces travaux. Tout d’abord, des écoulements monophasiques
dans des microcanaux et des microcavités seront étudiés dans le chapitre 3. L’influence des
propriétés rhéologiques des fluides dans les microsystèmes sera ainsi mise en évidence en
monophasique et la technique de mesure de champs de vitesse par micro-vélocimétrie par
image de particules sera validée. Ensuite, la formation de gouttelettes dans les jonctions
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microfluidiques de type flow-focusing sera étudiée dans le chapitre 4. D’une part, d’un
point de vue qualitatif, les régimes d’écoulement et les champs de vitesse dans les deux
phases lors de la formation des gouttelettes seront présentés. D’autre part, la taille des
gouttelettes principales et satellites formées et la cinétique de formation et de rupture de
ces gouttelettes seront quantifiées. Le chapitre 5 regroupe des résultats obtenus cette fois
dans une jonction T. Un phénomène d’ondulation d’interface lors de transitions de régime
sera en particulier détaillé. Enfin, l’émulsification industrielle plus appliquée sera abordée
dans le chapitre 6, exposant les résultats d’émulsification en micromélangeurs industriels
avec des formulations cosmétiques. Nous conclurons finalement avant de présenter des
perspectives à ces travaux.





Chapitre 1
Revue bibliographique

Ce chapitre débute tout d’abord par une courte présentation de la microfluidique et de
son contexte. Ensuite, les écoulements polyphasiques en microfluidique seront présentés
plus en détail à travers les phénomènes physiques qu’ils peuvent induire et en particulier
ce qui les différencie des écoulements à l’échelle macroscopique. Enfin, l’émulsification et
les enjeux que représente la microfluidique dans ce domaine sont présentés.

1.1 La microfluidique

1.1.1 Historique

La microfluidique peut être définie « comme portant sur les écoulements de fluides
simples ou complexes, mono ou polyphasiques, dans des microsystèmes artificiels, c’est-
à-dire fabriqués à l’aide des nouvelles technologies » (Tabeling (2003)). Elle fait partie
du domaine plus vaste des MEMS, les micro electromechanical systems. Les MEMS ont
émergé dans les années 80, par intégration d’éléments mécaniques et électroniques sur
des supports communs miniaturisés. Inspirés par Feynman en 1959 (Feynman (1992)),
les MEMS se sont développés suite au succès de la miniaturisation en électronique. Les
MEMS sont désormais répandus dans la vie courante, il est en effet possible d’en trouver
dans les airbags ou les imprimantes à jets d’encre. La création de systèmes mettant en jeu
des circulations de fluide à l’échelle du micromètre a ouvert la voie à la microfluidique qui
connaît un véritable essor depuis sa naissance dans les années 1990, comme en témoigne le
nombre croissant de publications traitant de la microfluidique (Atencia et Beebe (2005)).
La grande variété de champs d’investigations offerts par la microfluidique représente un
atout majeur pour son développement : synthèse chimique, analyse biologique, optique ou
encore technologie de l’information. L’utilisation de la microfluidique pour des applications
n’en est cependant qu’à ses premières années, malgré les nombreux avantages qu’elle
possède (Whitesides (2006)).

1.1.2 L’échelle micrométrique : des applications

Les applications de la microfluidique sont nombreuses et ne sont pas ici décrites de
manière exhaustive. Nous présentons quelques unes des grandes applications sur lesquelles
des études sont actuellement menées, en particulier en microfluidique de gouttelettes, afin

5



6 CHAPITRE 1. REVUE BIBLIOGRAPHIQUE

de montrer l’étendue des domaines touchés par la microfluidique. Il est en effet possible
de manipuler des gouttelettes de très faible taille (10−9 à 10−18 L) de manière contrôlée.

Analyse Les microsystèmes d’analyse intégrés µTAS (micro total analysis systems),
également appelés laboratoires sur puce (lab on chip), sont une des applications prin-
cipales de la microfluidique. C’est d’ailleurs un des domaines qui a le plus participé au
développement de la microfluidique. Il y a de nombreux avantages à utiliser la microflui-
dique pour les systèmes d’analyse, par exemple la réduction des volumes d’échantillons et
la diminution des temps d’analyse, d’où un coût plus faible et des techniques plus sûres
possédant une bonne sensibilité (Atencia et Beebe (2005)). La réduction des volumes
permet également la diminution des quantités de déchets. Depuis une dizaine d’années
déjà, il est possible de trouver des laboratoires sur puce intégrant plusieurs opérations tels
que le mélange de réactif et la séparation de produits (Tabeling (2003)). De nombreuses
opérations analytiques standards ont été mises en place sur des laboratoires sur puce : sé-
paration par chromatographie ou électrophorèse, détection électrochimique, fluorescente,
par mesures optique ou encore par spectrométrie de masse (Manz et al. (1990a,b); Vilkner
et al. (2004)).

Parmi les applications des systèmes d’analyse, c’est peut-être le domaine de la biologie
qui possède le plus grand champ applicatif. Il est ainsi possible d’effectuer les diagnostics
cliniques ou encore des dosages immuno-sérologiques sur des laboratoires sur puce. La
limitation des volumes de prélèvements et du temps nécessaire à un diagnostic (diminution
d’une dizaine d’heure à une dizaine de minutes) offre de nombreuses possibilités, dont la
culture cellulaire en conditions contrôlées ou d’étudier par mimétisme le fonctionnement
de cellules (volume, pH. . .).

La microfluidique peut également faciliter l’étude d’ADN. Des systèmes microflui-
diques ont été développés pour permettre le séquençage, l’analyse et la séparation d’ADN
ou encore la mise en œuvre de réactions en chaîne par polymérase avec une efficacité
accrue.

Criblage De plus, la microfluidique permet de former des gouttelettes qui constituent
des microréacteurs. Ils peuvent être individualisés et permettre l’obtention de microréac-
teurs différents des gouttelettes précédentes. Le compartimentage permet d’obtenir un
mélange rapide des réactifs, un contrôle des temps de réactions et des échanges interfa-
ciaux (Song et al. (2006)), ce qui pourrait faciliter et augmenter les capacités de criblage
si la composition des gouttelettes peut être contrôlée, modifiée et analysée à souhait
(Agresti et al. (2010)). Différentes procédures fastidieuses de criblage peuvent être ainsi
facilitées par l’utilisation de la microfluidique (Huebner et al. (2008); Teh et al. (2008)).
La microfluidique de gouttelettes permet aussi d’étudier les enzymes et les protéines, et
en particulier la cristallisation de protéines (Song et al. (2006)).

Chimie, génie chimique La microfluidique de gouttelettes trouve également des ap-
plications en chimie : formation de particules, étude de réactions chimiques (cinétique. . .)
(Teh et al. (2008); Song et al. (2006)). . .

Des systèmes microfluidiques ont été utilisés pour élaborer des émulsions doubles
(Utada et al. (2005)), des microcapsules (Hennequin et al. (2009)) ou des microparti-
cules, avec la particularité d’obtenir des populations très monodisperses par rapport à
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celles obtenues avec des techniques plus traditionnelles et de morphologie contrôlée (Nie
et al. (2005); Serra et Chang (2008); Seo et al. (2005)). La polymérisation en gouttelettes
permet un contrôle précis des propriétés telles que la masse molaire des particules formées
(Okubo et al. (2010)).

Dans le domaine pharmaceutique, ces capacités sont particulièrement intéressantes
pour la synthèse de médicament à libération contrôlée. Elles permettent d’obtenir des
particules monodisperses de polymère encapsulantes pour lesquelles l’effet de relargage
brutal est diminué et qui possèdent des vitesses de relargage plus lentes que celles observées
avec des procédés de fabrication conventionnels (Xu et al. (2009)).

Les applications en transfert de matière liquide/liquide et gaz/liquide constituent éga-
lement des enjeux importants pour les écoulements diphasiques en microsystèmes. Su et al.
(2009) ont ainsi observé l’intensification d’un transfert de matière en milieu triphasique
en microcanaux. La microfluidique peut ainsi s’appliquer à des grands procédés indus-
triels tels que l’extraction liquide-liquide (Mary et al. (2008)), en accélérant les processus
d’extraction/purification par rapport aux procédés classiques.

Avantages et inconvénients Ainsi, la microfluidique ouvre de nombreuses voies qui
seraient inaccessibles à l’échelle macroscopique : analyses de l’expression de certains gènes
à l’échelle d’une cellule, élaboration de laboratoires sur puce de structure complexes ou
encore fabrication d’unités microchimiques pour la synthèse de particules. Ces exemples,
donnés par Tabeling (2009) ne représentent qu’une partie des possibilités qu’offre la mi-
crofluidique.

L’utilisation de microréacteurs peut permettre, d’un point de vue industriel, de passer
des opérations discontinues en production continue et d’intensifier ainsi les procédés.

Un autre avantage de la microfluidique est la sécurité accrue. En effet, les transferts
- chaleur en particulier - sont facilités en microcanaux, ce qui peut limiter les emballe-
ments thermiques et les risques d’explosions (Veser (2001)). Un contrôle plus précis de la
température devient possible.

Cependant, malgré tous ces enjeux, il reste de nombreux problèmes de transposition
d’échelle et de phénomènes mal compris lors du passage à l’échelle microscopique (Janasek
et al. (2006)).

La question de la production est le principal problème empêchant la sortie du labora-
toire et l’intégration complète de systèmes microfluidique dans l’environnement industriel.
En effet, pour maintenir les cadences qui sont observées actuellement, il est nécessaire de
mettre en place la parallélisation des microsystèmes. Cette mise en parallèle des flux peut
s’avérer complexe : il apparaît bien souvent une mauvaise distribution des flux (problèmes
d’équirépartition) d’où une diminution du contrôle du procédé et des performances. Même
s’il est possible dans certains cas d’obtenir des écoulements quasi-uniformes, il existe de
nombreuses contraintes sur la géométrie par exemple rendant complexe la mise au point
des procédés (Hashimoto et al. (2008); Saber et al. (2009); Li et al. (2008)). La mise
en parallèle peut cependant entraîner des phénomènes tels qu’une synchronisation des
écoulements (permettant par exemple de diminuer la dispersion d’émulsions), mais éga-
lement des phénomènes de quasi-périodicité et de chaos provoquant alors des problèmes
de contrôle et augmentant la polydispersité dans le cas de formation d’émulsions en mi-
crosystèmes (Barbier et al. (2006b)). Li et al. (2008) ont quant à eux mis en parallèle
quatre jonctions flow focusing, montrant ainsi le couplage entre les différents systèmes.
Avec des systèmes de même géométrie, ce couplage reste modéré, mais les légères diffé-
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rences inhérentes à la précision de fabrication à cette échelle entraîne une augmentation
de la dispersion de taille des gouttelettes formées. Sans ces problèmes, le transfert du la-
boratoire à la production industrielle peut se faire plus rapidement que pour un scale-up
classique.

L’entretien reste le second problème majoritaire des microsystèmes : il est assez difficile
de nettoyer des canaux de taille micrométrique. Il est donc indispensable de s’équiper d’un
nombre de microsystèmes supérieur à celui nécessaire à une production classique pour tenir
compte des arrêts pour nettoyage, ce qui signifie un investissement plus important.

1.1.3 La microfabrication

La microfabrication est un des points bien particulier de la microfluidique. En effet, la
fabrication des canaux, possédant ici des diamètres inférieurs au millimètre, nécessite des
techniques adaptées à de telles tailles. Elle s’est fortement inspirée des techniques offertes
par la microélectronique : les premiers systèmes microfluidiques ont d’abord été fabriqués
en silicium. La palette de matériaux s’est ensuite élargie selon les applications visées :
verre, acier et se tourne aujourd’hui vers les polymères. Les microsystèmes destinés à une
utilisation industrielle (micromélangeurs. . .), sont la plupart du temps en acier inoxydable.

Il est possible de distinguer 2 types de technologie : dure ou molle. Les technologies
dures (verre, silicium. . .) sont basées sur la gravure, la lithographie et le dépôt. Les tech-
nologies molles (élastomères ou matériaux plastiques) sont basées sur une méthode directe
ou une méthode de réplication. Nous ne présentons ici que les techniques de fabrication
verre/silicium et PDMS, ces matériaux étant ceux constituant les systèmes microfluidiques
à notre disposition au laboratoire.

Les procédés de microfabrication sont basés pour la plupart sur la lithographie, et en
particulier la photolithographie (Tabeling (2003)). Cette technique consiste à éclairer à
travers un masque une résine photosensible déposée au préalable sur un substrat. Lorsque
la résine est exposée, il y a un transfert de motif. Il existe différentes résines photosensibles,
telles que la résine SU8 qui possède une grande sensibilité. Des réactions sont initiées par
l’exposition et peuvent affaiblir ou induire des liaisons internes dans la résine. Pour le SU8,
un sel photo-initiateur est transformé en acide pendant l’exposition, qui va alors jouer le
rôle de catalyseur à la création de liaisons (Hammacher et al. (2008)). La solubilité du
polymère sur certaines zones (cachées ou non par le masque si la résine est négative
ou positive) est alors modifiée pour certains solvants. L’immersion du système dans un
solvant lors de l’étape de développement permet de retirer les parties solubles, avant
qu’une polymérisation finale permette de rigidifier la résine par un chauffage au-dessus de
la température de transition vitreuse.

Pour des matériaux tels que le silicium ou le verre, des techniques de gravure, sèche
(attaque par un plasma) ou humide (attaque chimique), sont utilisées pour obtenir des
microsystèmes. A la suite de l’étape de photolithographie, de la matière est retirée pour
dessiner un motif (microcanal par exemple) ou pour donner de la mobilité à certaines
pièces. Il est alors nécessaire de coller une seconde pièce à la première pour fermer les
canaux. Cette étape est particulièrement complexe car une étanchéité parfaite est néces-
saire.

Dans le cas de matériaux polymères, la photolithographie permet de fabriquer des
moules qui seront ensuite utilisés dans une étape de réplication. Il existe principalement 3
techniques de réplication : le moulage, utilisé pour le polydiméthylsiloxane par exemple,
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le matriçage, adapté pour le polyméthacrylate de méthyle, ou la micro-injection.
Afin de maîtriser les propriétés de surface des microcanaux fabriqués, une étape sou-

vent utilisée est la modification de surface des matériaux. Il est ainsi possible de modifier
la porosité, l’hydrophilie, les propriétés d’adsorptions, etc. . ., de différentes surfaces. Des
techniques permettant de modifier les propriétés de surfaces des microsystèmes ont été dé-
veloppées, adaptées à de nombreux matériaux polymères ou autres (Vilkner et al. (2004);
Reyes et al. (2002)). Le PDMS est naturellement hydrophobe, ce qui peut poser des pro-
blèmes pour une circulation d’eau. Il est possible par exposition à la lumière UV ou par un
traitement plasma de changer les propriétés de mouillage de la surface polymère (Baroud
et Willaime (2004)).

Toutefois, certains matériaux, bien adaptés au laboratoire comme les microsystèmes
en PDMS, peuvent être plus complexes à fabriquer à une échelle industrielle pour des
questions de cadences ou des prix de revient par exemple, et ce malgré des techniques de
fabrication maintenant bien maîtrisées (McDonald et Whitesides (2002)).

Pour la fabrication de microsystèmes en acier, utilisés plus couramment dans le milieu
industriel, des technologies LIGA (Lithographie, galvanoformung, abformung, soit litho-
graphie, dépôt électrolytique, moulage ; également utilisée pour la céramique), ou l’usinage
au laser sont généralement utilisées.

Les techniques présentées ici ne sont pas exhaustives et sont développées et adaptées
selon les besoins particuliers des géométries et matériaux utilisés.

1.2 Les écoulements polyphasiques en microfluidique

Le changement d’échelle dû à la miniaturisation entraîne des bouleversements dans
l’importance relative des phénomènes physiques rencontrés habituellement à l’échelle ma-
croscopique. Cette partie va présenter les principaux points auxquels il est important de
prêter attention lors d’un tel changement d’échelle ainsi que les utilisations possibles des
écoulements polyphasiques en microfluidique.

1.2.1 Changement d’échelle : modification des rapports de forces

Il est habituel d’étudier les écoulements en termes de nombres adimensionnels. Le
tableau 1.1 présente quelques uns de ces nombres, dont nous allons caractériser ensuite
les ordres de grandeur afin de mieux appréhender les écoulements à l’échelle microscopique.
Ces nombres permettent d’illustrer parfaitement les bouleversements de rapports de forces
à l’échelle du micromètre (Squires et Quake (2005)).

Vitesses Dans les microcanaux, la vitesse des fluides est typiquement de l’ordre du
centimètre par seconde et par définition même, les dimensions caractéristiques sont mi-
crométriques. Dans les systèmes microfluidiques, Re est donc quasiment toujours faible.
De manière générale, les écoulements en microfluidique sont ainsi le plus souvent lami-
naires. Pour la plupart des fluides mêmes peu visqueux, l’inertie devient alors négligeable
devant les forces visqueuses. Les faibles nombres de Reynolds induisent des phénomènes
très différents de ceux observés normalement à l’échelle macroscopique, comme l’a décrit
Purcell (1977).
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Nombre Expression générale Caractéristique

Nombre de Reynolds Re =
ρud

µ

forces d’inertie

forces de viscosité volumique

Nombre de capillarité Ca =
uµ

σ

forces de viscosité volumique

forces superficielles

Nombre de Péclet Pe =
ud

D

convection

diffusion

Nombre de Bond Bo =
∆ρgd

σ

forces de gravité

forces superficielles

Nombre de Knudsen Kn =
β

L

libre parcours

longueur caractéristique

Nombre de Weber W e =
ρu2d

σ

forces d’inertie

forces superficielles

Table 1.1 – Nombres adimensionnels

Rapport surface sur volume Diminuer l’échelle d’un écoulement jusqu’au micromètre
augmente fortement le rapport spécifique surface sur volume. La surface spécifique des ca-
naux peut atteindre 10000 à 50000 m2/m3, alors qu’elle est plutôt de l’ordre de 1000 m2/m3

pour les réacteurs de laboratoire et 100 m2/m3 en production (Ehrfeld et al. (2000)). Cela
induit une plus grande surface d’échange : les transferts de chaleur et de matière vont être
facilités à cette échelle. Les effets de surface vont prendre une place plus importante dans
le comportement du système par rapport à l’échelle macroscopique : ils vont dominer les
forces de volume. En effet, le rapport des forces de surface sur les forces de volume va
évoluer comme l’inverse de la longueur caractéristique du système, d’où une importance
croissante des effets de surface quand la taille du système diminue. Des modifications de
la tension interfaciale ou des gradients de tensioactifs vont ainsi pouvoir engendrer des
courants de Marangoni et des mouvements de convection par exemple. La capillarité va
également prendre une importance plus marquée. En microfluidique, le nombre de capil-
larité dépasse rarement 1, témoignant du rôle primordial de la force capillaire. Les effets
de parois peuvent prendre beaucoup plus d’importance dans les écoulements, notamment
polyphasiques.

Le nombre de Bond traduit l’importance des forces interfaciales par rapport à la
gravité. Il augmente en présence de tensioactifs et avec la température, mais l’effet de
la gravité ne se fait de manière générale ressentir que pour des canaux de dimension
supérieure au millimètre (Günther et Jensen (2006)). Les forces interfaciales commencent
alors à dominer la gravité et pour un canal de 1 µm, elles la dépassent de six ordres
de grandeur (Günther et Jensen (2006)). En particulier, la longueur capillaire est définie
comme la longueur en dessous de laquelle la gravité devient négligeable par rapport aux
forces capillaires, c’est-à-dire telle que Bo << 1. Il vient donc :

Lc =
√

σ

∆ρg
(1.1)
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Cette longueur est de l’ordre du millimètre pour un liquide dans l’air et elle augmente
dans le cas de deux liquides non miscibles. Les dimensions caractéristiques des procédés
microfluidiques se situent donc à une échelle inférieure à la longueur capillaire. La gravité
n’est plus l’interaction traditionnellement prépondérante à cette échelle et la gravité n’aura
pas d’influence sur la forme des gouttelettes dont la taille est inférieure à la longueur
capillaire (Baroud et Willaime (2004)).

Le diagramme de la figure 1.1 réalisé par Günther et Jensen (2006) résume ces observa-
tions. Il présente l’importance des forces interfaciales par rapport à l’inertie, à la viscosité
et à la gravité. L’inertie est la plus faible à de faibles vitesses (cm.s−1) et à petite échelle
(µm). A vitesse plus élevée, l’inertie prend de l’importance et il est possible de créer des
bulles ou des gouttelettes très fines (plus petites que le diamètre hydraulique).

Figure 1.1 – Influence de l’inertie, de la gravité et des forces visqueuses par rapport aux
forces interfaciales en fonction de l’échelle du système et de la vitesse de la phase dispersée
(Günther et Jensen (2006))

Mélange Par ailleurs, le nombre de Péclet décrit l’importance relative de la diffusion
et de la convection dans un mélange. Par rapport à des écoulements à grande échelle, les
faibles nombres de Reynolds vont tendre à augmenter la part de diffusion dans les mé-
langes, ce qui peut être un avantage ou un inconvénient selon les applications (Squires et
Quake (2005)). L’ajustement de la vitesse de circulation des fluides va permettre d’adap-
ter le nombre de Péclet en fonction des besoins, pour favoriser la diffusion ou la convection
(Atencia et Beebe (2005)). La surface d’échange étant augmentée, les gradients de tem-
pérature et de concentration vont également être plus rapidement homogénéisés.
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Continuité Le nombre de Knudsen quant à lui caractérise la continuité du milieu : le
milieu est considéré comme continu pour Kn < 10−2. Pour des écoulements gazeux à
l’échelle microscopique, le libre parcours moyen des molécules peut se rapprocher de la
longueur caractéristique du système (largeur du canal), ce qui peut entraîner des effets
de raréfaction. Cependant, il est plus difficile d’atteindre cette limite en phase liquide :
le libre parcours moyen des molécules est beaucoup plus petit qu’en phase gazeuse, le
nombre de Knudsen est donc également plus faible. Le problème de non-continuité ne
devrait donc pas se poser, sauf peut-être dans les cas de phénomènes singuliers lors du
détachement de gouttelettes par exemple ou éventuellement près de la paroi pour des
canaux d’une taille inférieure à 10 µm : des phénomènes de glissement peuvent apparaître
(Karniadakis et Beşkök (2001); Squires et Quake (2005)).

1.2.2 Phénomènes physiques aux parois

Comme nous venons de le voir, les parois prennent une importance considérable à
l’échelle du micromètre. Des caractéristiques telles que la mouillabilité et le glissement à
la paroi, qui ont moins d’importance à macroéchelle, ne peuvent alors être ignorées.

1.2.2.1 Mouillabilité

Lors de l’écoulement en microcanaux, la proximité des parois rend la mouillabilité de
ces dernières particulièrement importante. D’un point de vue statique, lorsqu’une goutte-
lette est en équilibre sur une surface, 3 phases sont en présence (figure 1.2). Si la gouttelette
ne mouille que partiellement la surface, le mouillage est alors caractérisé par un angle de
contact, défini par la relation de Laplace-Young :

σlv cos θ = σsv − σsl (1.2)

σlv

σsvσsl

θ
σlv : angle de contact liquide/vapeur

σsl : angle de contact solide/liquide

σsv : angle de contact solide/vapeur

Figure 1.2 – Angle de contact

Si l’angle de contact est nul, le mouillage de la surface est total et le liquide s’étale
complètement sur la surface solide. Au contraire, si θ = 180˚, le liquide ne s’étale pas
sur la surface et reste, si le volume est assez faible, sous forme d’une gouttelette parfai-
tement sphérique sur la surface sur laquelle elle est déposée : c’est le mouillage nul. Les
valeurs intermédiaires d’angle de contact traduisent un mouillage partiel plus ou moins
bon (mauvais mouillage pour des angles de contact supérieurs à 90˚).

La mouillabilité des parois va donc prendre une place importante dans les microca-
naux, en particulier pour le cas de la circulation de bulles ou gouttelettes (écoulements
diphasiques). Les conditions de mouillage sont des paramètres déterminant la structure
des écoulements. Le matériau constituant le système micro-structuré détermine a priori
le type d’émulsion qu’il est possible de former en microcanaux. Ainsi, des microsystèmes
à parois hydrophiles vont favoriser la formation d’émulsions directes (i.e. huile dans eau)
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et des microsystèmes à parois hydrophobes, comme le PDMS, favoriseront les émulsions
inverses (i.e. eau dans huile). Le fluide qui mouille préférentiellement les parois doit consti-
tuer la phase continue. Pour contourner ces conditions, des techniques de modifications
des propriétés de surface peuvent être utilisées. Par exemple, Barbier et al. (2006a) ont
déposé des films de polymère d’acide acrylique sur une surface de PDMS pour la rendre
hydrophile à l’aide d’un réacteur à plasma basse pression. Les propriétés de surface du
PDMS ont ainsi pu être maîtrisées et garder une hydrophilie stable sur plusieurs jours.
Des écoulements ordonnés ne sont obtenus que sous certaines conditions de mouillage et
d’angle de contact. Les régimes d’écoulements observés changent de manière drastique
selon que le mouillage est total ou partiel.

Les problèmes de mouillabilité peuvent ainsi être contournés en contrôlant les proprié-
tés de surface des parois. L’utilisation de matériaux adaptés en termes de conditions de
mouillage facilite la formation d’écoulements structurés et bien définis, d’où un meilleur
contrôle des gouttelettes formées. Ainsi, le mouillage peut être utilisé pour déterminer
des circulations précises basées sur des gradients de tension interfaciale et différents types
de tensioactifs (hydrophiles ou lipophiles), mais peut aussi affecter les écoulements et
les performances des microsystèmes (Karniadakis et Beşkök (2001)). Pour un écoulement
diphasique, un bon mouillage permet d’obtenir une phase dispersée n’entrant jamais au
contact des parois : un film de phase continue entoure totalement la gouttelette ou la
bulle.

1.2.2.2 Glissement à la paroi

La longueur de glissement peut être définie comme « l’équivalent local de distance en
dessous de la surface solide à laquelle la condition limite de non-glissement serait satisfaite
si le champ d’écoulement était étendu linéairement en dehors du domaine physique »
(Lauga et Stone (2003)).

Dans les écoulements macroscopiques, les conditions de non-glissement aux parois, ou
l’adhésion parfaite à travers une vitesse nulle, sont généralement admises, les longueurs
de glissement ne dépassant pas la centaine de nanomètres. Cependant, elles ont parfois
été déterminées expérimentalement de l’ordre du micron, ce qui ne serait plus négligeable
pour des écoulements en microfluidique (Tabeling (2004)).

Ce problème de glissement à la paroi est à relier avec la rugosité des parois. L’aug-
mentation des effets de surface engendre de fait une plus grande importance de la rugosité
des parois des microcanaux. Ainsi, la présence d’impuretés sur une paroi ou de rugosité
pourrait entraîner l’augmentation des longueurs de glissement par rapport à celles ob-
servées sur des parois lisses (Cottin-Bizonne et al. (2005)). Lauga et Stone (2003) ont
ainsi observé que des bulles accrochées à la paroi peuvent se comporter comme des zones
locales de glissement alors qu’en leur absence il y aurait non-glissement. Les longueurs
de glissement déterminées dans ces travaux restent cependant surestimées, la dissipation
visqueuse occasionnée par ces bulles n’ayant pas été prise en compte. Harting et al. (2010)
présentent des simulations de lattice Boltzmann qui étudient l’influence de différents pa-
ramètres sur le glissement apparent en microfluidique, concluant que la rugosité des parois
peut souvent en être la seule raison.

De manière générale, en dehors de cas bien spécifiques, pouvant en particulier faire
intervenir les conditions de mouillage, la condition de non-glissement peut être supposée
comme valide pour des écoulement d’une taille supérieure à 10 µm (Stone et al. (2004)).
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1.2.2.3 Présence de tensioactifs

Les conditions de mouillage peuvent être modifiées par l’ajout d’un tensioactif avec
une certaine concentration, les tensioactifs s’adsorbant a priori à l’interface liquide/solide.
Dreyfus et al. (2003) et Xu et al. (2006a) ont ainsi modifié les conditions de mouillage
d’un écoulement en modifiant la concentration de tensioactifs (figure 1.3). Des condi-
tions de mauvais mouillage ont ainsi tendance à favoriser l’apparition d’écoulements non-
structurés : l’écoulement n’est plus régulier, la phase dispersée adhérant aux parois de
manière intermittente.

Figure 1.3 – Influence de la quantité de tensioactif SDS sur l’écoulement de gouttelettes
de n-octane dans l’eau en microcanaux (Xu et al. (2006a))

La présence de tensioactifs n’influence cependant pas uniquement les propriétés des
interfaces fluides/parois, mais aussi les propriétés de l’interface entre 2 fluides non mis-
cibles dans le cas de circulation de gouttelettes ou bulles dans des microcanaux (Wu et al.
(2008)). En effet, la stabilité des gouttelettes peut être modifiée par la cinétique de la
diffusion du tensioactif vers l’interface. L’étude de ces propriétés permet en particulier de
développer des microémulsificateurs requérant moins de tensioactifs, tout en limitant la
coalescence des gouttelettes en sortie des microcanaux (Baret et al. (2009)).

D’autres effets peuvent également intervenir en raison de la proximité des parois.
Dans le cas de la modélisation numérique d’écoulements, les conditions limites peuvent
être fortement influencées par l’adsorption aux parois. Ce cas peut intervenir par exemple
avec des matériaux nanoporeux tels que le verre. Il peut alors y avoir également des
phénomènes anormaux de diffusion (diminution du coefficient de diffusion à la paroi,. . .)
(Karniadakis et Beşkök (2001)).

Les propriétés ioniques du fluide peuvent également intervenir à travers des interactions
fluides/parois et une modification du coefficient de frottement. Les propriétés de la paroi
et en particulier le potentiel de surface peuvent également influencer les écoulements en
modifiant les équilibres entre les forces de pression et les forces visqueuses (Brutin et
Tadrist (2003)).
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1.2.3 Caractérisation des propriétés des fluides en microflui-
dique

Actuellement, la microfluidique et les écoulements en microcanaux sont de plus en plus
utilisés pour étudier des propriétés de fluides comme la tension interfaciale, la rhéologie et
les propriétés de mouillage. Comme nous l’avons dit précédemment, ces techniques sont
particulièrement intéressantes en raison des faibles quantités d’échantillon qui peuvent être
nécessaires aux analyses. De plus, certaines peuvent être mises en œuvre en ligne dans
les microsystèmes, ce qui se révèle particulièrement pertinent pour un contrôle qualité de
produit en cours de production.

Il est ainsi possible de trouver plusieurs techniques utilisant des jonctions microflui-
diques permettant de déterminer la tension interfaciale dynamique sur quelques milli-
secondes. En effet, pour une formation rapide de la gouttelette, la tension interfaciale
d’équilibre n’est pas toujours atteinte et c’est une tension interfaciale dynamique qui in-
tervient et influence la taille des gouttelettes formées. Ainsi, Nguyen et al. (2007) ont
déterminé la tension de surface de solutions de CTAB et la tension interfaciale avec des
huiles de silicones en reliant la fréquence de formation de bulles ou de gouttelettes à une
jonction T avec la tension interfaciale. Wang et al. (2009) ont également étudié la tension
interfaciale à partir de la formation de gouttelettes à une jonction T, mais en la reliant
cette fois à la taille des gouttelettes et non plus à leur fréquence.

La mesure de tension interfaciale dynamique à partir de jonctions a été quant à elle
étudiée par Steegmans et al. (2009). La tension interfaciale dynamique y est reliée à la
taille des gouttelettes formée à la jonction par l’intermédiaire d’une courbe de calibration.
Cette courbe a été déterminée à partir de résultats expérimentaux reliant la taille de
gouttelette au nombre de capillarité et donc à la tension interfaciale.

La rhéologie de fluides (viscosité et rhéofluidification) est également étudiée en sys-
tèmes microfluidiques. Nguyen et al. (2009) ont ainsi proposé une méthode de rhéométrie
microfluidique basée sur une géométrie hydrodynamique focusing : un fluide s’écoule pincé
entre deux autres fluides. La largeur que ce fluide occupe permet le calcul de sa viscosité
et de la contrainte de cisaillement avec un algorithme prédictif. Cependant, la méthode
développée ne convient pas pour des fluides non-newtoniens et en particulier viscoélas-
tiques.

1.2.4 Bulles et gouttelettes en microfluidique

1.2.4.1 Formation de bulles et de gouttelettes

Les écoulements diphasiques présentent un fort intérêt en microfluidique. La circu-
lation de bulles dans des microcanaux permet ainsi de mieux comprendre la physique
des phénomènes s’y produisant. La microfluidique de gouttelettes se poste en première
ligne pour de nouvelles techniques d’émulsification ou encore l’étude de réactions rapides
comme nous l’avons présenté précédemment. Il devient en effet plus aisé de manipuler des
gouttelettes individuelles aux propriétés contrôlées.

La production de gouttelettes en microfluidique consiste à faire circuler 2 fluides im-
miscibles dans différentes géométries de microcanaux. La formation de gouttelettes cor-
respond à l’augmentation de l’aire interfaciale entre les 2 fluides. Dans la suite, nous allons
décrire les 3 principaux types d’écoulements généralement étudiés pour la formation de
gouttelettes et bulles en microcanaux : co-écoulement, jonction T et flow focusing (figure
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1.4). Ces écoulements peuvent correspondre à plusieurs géométries de base, adaptées se-
lon les études. Des systèmes plus complexes dérivés de ces géométries ont également été
développés, avec par exemple l’ajout de parois mobiles à une géométrie flow-focusing (Lee
et al. (2009a)).

Figure 1.4 – Formation de gouttelettes en microcanaux (Christopher et Anna (2007))

La géométrie est déterminante pour la formation de gouttelettes, à travers les phé-
nomènes physiques de la rupture. Abate et al. (2009) ont en particulier montré que la
géométrie des microcanaux imposait la gamme de nombre de capillarité et de débits
utiles pour lesquels il est possible d’obtenir des gouttelettes monodisperses. Nous nous
concentrons ici sur des systèmes passifs de formation de gouttelettes, impliquant prin-
cipalement les contraintes visqueuses et de tension interfaciales dans les mécanismes de
rupture des gouttelettes.

Les formations de bulles ou gouttelettes sont étudiées dans des systèmes microflui-
diques transparents (verre, PMMA, PDMS. . .), afin de pouvoir suivre leur évolution par
caméra rapide, et parfois par vélocimétrie par images de particules. Lors de la formation
de gouttelettes ou bulles en microcanaux, les principaux paramètres étudiés en plus de
la géométrie sont les débits des 2 phases, leurs viscosités et leurs propriétés de mouillage
(présence de tensioactif) et leur influence sur la taille et la fréquence de production des
gouttelettes.

La formation de bulles dans un système à co-écoulement a par exemple été étudiée par
Xiong et al. (2007) (figure 1.5). Le liquide et le gaz s’écoulent dans deux canaux parallèles
et côte à côte, avant d’être réunis dans un seul canal. Le mécanisme décrit par les auteurs
indique que la rupture des bulles est due au changement de distribution de vitesses autour
de la barrière séparant l’arrivée des 2 fluides.

Pour les conditions décrites par les auteurs, il est possible de déterminer le ratio de
la longueur de la bulle sur la largeur du canal par l’expression déterminée par Garstecki
et al. (2006) dans le cas d’une jonction T :

L

w
= 1 +

Qd

Qc
(1.3)
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Figure 1.5 – Formation d’une bulle (3 ml.h−1) dans l’eau (15 ml.h−1) en co-écoulement
(profondeur du canal : 70 µm ; largeur des entrées : 545 µm) et la simulation CFD de cet
écoulement (Xiong et al. (2007))

Pour des gammes de viscosités et de tensions de surface plus larges, cette expression
reste valable en utilisant la largeur exacte de la bulle ou une longueur de bulle équivalente.

Des systèmes plus complexes ont également été étudiés. Umbanhowar et al. (2000) ont
ainsi utilisé un système à co-écoulement à l’échelle macroscopique en plaçant un capillaire
dans un bain rotatif créant un courant circulaire, permettant la formation de goutte-
lettes très monodisperses, avec cependant la présence de gouttelettes satellites affectant
la qualité des émulsions obtenues. La taille des gouttelettes a été exprimée en fonction des
paramètres opératoires du système comme la vitesse de la phase continue : plus la vitesse
est élevée, plus les contraintes de cisaillement sont importantes et plus les gouttelettes
formées sont petites.

1.2.4.2 Circulation de bulles et de gouttelettes en microcanaux

Les effets physiques observés à l’échelle microscopique étant parfois inattendus, il est
normal de se demander si les écoulements en microcanaux vont se comporter d’une manière
similaire à ce qui peut être observé dans des conduites de taille macroscopique.

Mohiuddin Mala et Li (1999) ont ainsi étudié des écoulements d’eau dans des micro-
tubes en acier inoxydable et silice pyrogénée de diamètre d’une dizaine à une centaine
de micromètres (mesures de pertes de pression et de débits). A débit volumique fixé, il
est nécessaire d’appliquer une pression plus importante que celle prédite par la relation
de Hagen-Poiseuille en conduite circulaire, mais cet écart diminue quand les vitesses de
fluides diminuent. Toutefois, l’écart augmente quand le diamètre des canaux diminue, ce
qui souligne l’importance de la proximité des parois dans les écoulements micrométriques
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et des interactions probables entre celles-ci et les fluides. Une autre constatation renforce
cette idée : les conditions d’écoulement dépendent également des matériaux constituant
les parois. Deux hypothèses ont été émises quant à l’importante résistance à l’écoulement
du fluide : une transition précoce entre le régime laminaire et turbulent ou des effets de
rugosité de surface à l’échelle réduite.

Hetsroni et al. (2005) présentent différents résultats de la littérature concernant cette
transition laminaire/turbulent en microcanaux. Ainsi, la plupart des études établissent
ce nombre de Reynolds critique à une valeur proche de 2000, mais certaines, telle que
celle de Mohiuddin Mala et Li (1999), montrent des anomalies possibles dues par exemple
à la rugosité des parois. Cependant, il est important de remarquer que les méthodes
de déterminations aboutissant à ces anomalies étaient différentes de celles permettant
d’aboutir à un Reynolds critique de 2000. La plupart des articles s’accordent à donner
une importance particulière au nombre de Reynolds et au rapport diamètre hydraulique
sur la longueur du canal pour la détermination de l’influence de la dissipation d’énergie
sur les paramètres de l’écoulement.

Il est également probable que la présence de gouttelettes ou de bulles dans les micro-
canaux modifie aussi le comportement des écoulements dans les systèmes microfluidiques.
Ainsi, Adzima et Velankar (2006) ont remarqué que la perte de pression dans un canal où
circule une émulsion eau dans huile est supérieure à celle qui était mesurée dans un canal
où seule une phase huileuse circulait. La perte de pression dans un écoulement diphasique
gaz/liquide ou liquide/liquide est en effet supérieure à celle d’un fluide seul en raison de la
présence de l’interface. Celle-ci crée une discontinuité (pression de disjonction de Laplace)
qui engendre une perte de pression décrite par un facteur multiplicateur de Martinelli.
Adzima et Velankar (2006) ont constaté que la perte de pression augmentait d’autant
plus que la taille des gouttelettes était importante. Cela met en évidence l’importance du
caractère confiné ou non des gouttelettes circulant dans les microcanaux.

Fuerstman et al. (2007) ont étudié les paramètres pouvant influencer la perte de charge
en microcanaux lors de la circulation de bulles dans différentes phases aqueuses, et tout
particulièrement l’influence de la concentration en tensioactif. L’influence du tensioactif
sur l’interface intervient par son intermédiaire sur la perte de charge. En effet, pour des
systèmes à faible nombre de capillarité, les paramètres diffèrent selon la concentration
en tensioactif. La vitesse des deux fluides n’est pas la même et la vitesse d’un fluide par
rapport à l’autre varie selon cette concentration. En l’absence de tensioactif ou à forte
concentration en tensioactif, le paramètre le plus important est le nombre de bulles pré-
sentes dans le canal. Pour des concentrations intermédiaires, ce paramètre est la longueur
des bulles. En particulier, les auteurs ont mis en évidence la différence de perte de charge
entraînée par le corps des bulles ou leurs extrémités. Vanapalli et al. (2009) ont aussi
souligné cet aspect pour des gouttelettes en fonction de leur volume : pour de petites
gouttelettes, la perte de charge vient principalement de l’arrière des gouttelettes, alors
que l’effet du corps des gouttelettes entre également en jeu lorsque celles-ci sont plus
grosses (longueur de la gouttelette supérieure à 4 fois la largeur du canal).

La présence de gouttelettes en microcanaux augmentant la perte de charge effective
du canal, il est ainsi possible d’utiliser une jonction T pour trier des gouttelettes par des
jeux de différence de perte de pression par exemple, ce qui ouvre la voie à des études de
mise en parallèle de systèmes microfluidiques comprenant plusieurs étapes (Engl et al.
(2005)).

Dans le cas de microcanaux dont le diamètre est inférieur à 10 µm, de nouveaux
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paramètres peuvent entrer en jeu : les distributions de pression ne sont plus linéaires dans
la direction axiale et les viscosités des liquides varient. Ces effets sont à considérer en
particulier pour des pressions supérieures à 10 MPa (Silber-Li et al. (2006)).

1.2.4.3 Instabilités et effets de surface

L’importance des forces de surfaces peut entraîner l’apparition de phénomènes particu-
liers tels que des instabilités de Rayleigh-Plateau et du tip-streaming. Il est intéressant de
noter que les effets présentés ci-après conduisent tous deux à la formation de gouttelettes
particulièrement petites par rapport à la taille des canaux où s’écoulent les fluides.

Gouttelettes satellites Lors de la formation de gouttelettes dans des systèmes flow-
focusing, il est possible d’observer la formation de gouttelettes satellites à la suite de la
gouttelette primaire (figure 1.6). Le principal problème causé par ces gouttelettes satellites
est qu’elles augmentent la polydispersité des émulsions formées. Fu et al. (2009) ont ainsi
observé la formation de bulles satellites selon le débit de phase liquide injectée dans une
géométrie flow-focusing en croix : pour des débits de liquide très élevés, une bulle satellite
suit la bulle primaire et parfois même plusieurs bulles satellites sont formées.

Figure 1.6 – Formation de gouttelettes en flow-focusing : formation d’une gouttelette
satellite (Anna et al. (2003))

La formation des bulles (ou gouttelettes) satellites est due à un déséquilibre des forces
capillaires, entraînant une rupture de fils (cylindres) de liquide formés lors de la création
de la bulle primaire : c’est un état provenant d’une instabilité de Rayleigh-Plateau (Quéré
(2003)). Considérons un cylindre de liquide de rayon rcylindre et de longueur Lcylindre qui se
casse en n gouttelettes de rayon rsphères. Les volumes et les aires correspondants donnent
les rapports suivants :

Vsphères

Vcylindre
= 1 =

4
3
πr3

sphèresn

πr2
cylindreLcylindre

(1.4)

et

Ssphères

Scylindre
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4πr2
sphèresn

2πrcylindreLcylindre
(1.5)
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La tension interfaciale est ainsi déstabilisante car la surface des gouttelettes formées
est inférieure à la surface du cylindre de départ si :

rsphères >
3
2

rcylindre (1.6)

Funfschilling et al. (2009) ont observé le devenir de gouttelettes satellites formées
à la suite d’une gouttelette primaire dans un système flow-focusing. En particulier, le
comportement de la gouttelette satellite suit l’écoulement de la phase continue en fonction
du temps : après le détachement de la gouttelette primaire, la gouttelette satellite se
forme par instabilité de Rayleigh-Plateau. Juste après sa formation, la gouttelette satellite
semble immobile puis elle accélère pour rattraper la gouttelette primaire et se placer dans
son sillage.

Cependant, pour la formation d’émulsions, ces gouttelettes satellites peuvent être
utiles. En effet, la récupération des gouttelettes satellites peut permettre d’obtenir des
émulsions possédant une taille de gouttelette très petite pouvant être inférieure au micro-
mètre, et par exemple aboutir à la formation de nanoparticules monodisperses (Tan et al.
(2006)).

En plus de systèmes permettant de contrôler la fission ou la fusion de gouttelettes,
Tan et al. (2004) ont développé une technique permettant de « trier » des gouttelettes
selon leur taille à partir d’une bifurcation asymétrique et ainsi de récupérer séparément
les nano-gouttelettes satellites. Tan et Lee (2005) ont également développé une technique
de filtration passive permettant d’éliminer ces gouttelettes satellites si elles ne sont pas
désirées.

Effet Marangoni et tip-streaming La présence de tensioactif dans les écoulements
en microcanaux peut entraîner certains phénomènes tels que l’effet Marangoni ou du
tip-streaming.

Il est en effet possible d’observer un effet Marangoni en microcanaux. Des mouvements
de fluides peuvent être induits par des gradients de concentration en tensioactifs à une
interface : ce sont des écoulements de Marangoni. Les gradients de tension introduisent
une contrainte tangentielle qui met l’interface en mouvement (Shui et al. (2008)). Ces cou-
rants peuvent ainsi homogénéiser les gradients de concentration ou de température par
des phénomènes convectifs, ou encore être utilisés pour pomper des fluides par exemple
ou déplacer des gouttelettes (Atencia et Beebe (2005)). Basu et Gianchandani (2008) ont
décrit la génération de courants de Marangoni par utilisation de sources de chaleur ponc-
tuelles ou linéaires pour différentes applications (mélange de gouttelettes, canaux virtuels,
pompes, piège à gouttelette. . .). Il est également possible d’utiliser l’effet Marangoni pour
déplacer des gouttelettes par exemple (Farahi et al. (2004)).

D’autre part, la présence de tensioactif peut provoquer des phénomènes de formation
de gouttelettes par tip-streaming (Anna et Mayer (2006)) : de petites gouttelettes se
forment à l’extrémité du doigt où s’est accumulé du tensioactif, sous certaines conditions
de nombre de capillarité et de ratio de débits (débit de la phase dispersée très inférieur au
débit de la phase continue). L’accumulation de tensioactif entraîne une diminution locale
de la tension interfaciale ce qui favorise la formation d’une gouttelette, laissant le doigt en
déficit de tensioactif. Il est ainsi possible d’obtenir des gouttelettes d’une taille de l’ordre
du micromètre ou même inférieure. Ce phénomène dépend cependant très fortement de



1.2. LES ÉCOULEMENTS POLYPHASIQUES EN MICROFLUIDIQUE 21

la quantité de tensioactif présente, c’est pourquoi son observation ne se fait que dans des
conditions particulières.

1.2.4.4 Régimes d’écoulements

Nous avons vu précédemment qu’il existe différents régimes d’écoulement lors de la
formation de gouttelettes dans des microcanaux. Ces régimes sont caractérisés en général
par des formes et des tailles de gouttelettes ou de bulles différentes, ou même par une
absence de gouttelette (régimes stratifiés).

Les régimes observés peuvent être très différents selon les natures des phases (liquide
ou gazeux), ou encore selon les viscosités. Très souvent, des diagrammes de phase des
différents régimes d’écoulement sont tracés. Ils peuvent représenter par exemple le type
d’écoulement obtenu selon les vitesses d’écoulement des deux fluides (phase continue et
phase dispersée) (Triplett et al. (1999)), selon les nombres de capillarité (Cubaud et Mason
(2008)), selon le nombre de Reynolds (Rondeau et Cooper-White (2008)) ou encore selon
le rapport des viscosités et le rapport des débits (Nie et al. (2008)).

Parmi les principaux régimes les plus souvent observés et étudiés, il est possible de
distinguer la formation de jets, qui correspond à une grande élongation du doigt de phase
dispersée, et la formation de bouchons, qui sont des gouttelettes ou des bulles qui rem-
plissent tout le canal en terme de largeur et ont une longueur supérieure à la largeur du
canal. Lors de la circulation de bouchons, on parle également d’écoulements de Taylor. Il
est également courant d’observer des bulles ou gouttelettes sphériques : leur longueur est
inférieure à la largeur du canal (elles peuvent se former à la suite d’un jet). Enfin, lorsque
le débit de la phase dispersée devient plus important, on peut observer des écoulements
dits annulaires (pour les gaz) ou stratifiés (pour les liquides). Cette liste n’est cependant
pas exhaustive et d’autres types d’écoulements peuvent être observés, en particulier des
écoulements non-réguliers ou non-structurés. L’étude des transitions de régimes permet
de déterminer certains paramètres primordiaux dans l’obtention d’un régime plutôt qu’un
autre. Par exemple, lors de la transition entre un régime de jet et un régime de goutte-
lettes monodisperses, le confinement et la forme des canaux ont un rôle capital (Guillot
et al. (2009); Guillot et Colin (2005)).

La plupart des phénomènes décrits ci-avant ont fait ces dernières années l’objet de
simulations numériques : formation de gouttelettes en flow-focusing et transition de régime
(Weber et Shandas (2007); Jensen et al. (2006)), formation de gouttelettes à une jonction
T (Liu et Zhang (2009)), influence de la présence de tensioactifs aux interfaces (Muradoglu
et Tryggvason (2008)), effet de la viscosité sur la formation de gouttelettes en microcanaux
(Sang et al. (2009)), écoulements de Taylor (Gupta et al. (2009)). . . Il existe en particulier
des revues bibliographiques des méthodes numériques permettant de décrire la génération
de gouttelettes en microcanaux ou de simuler des écoulements polyphasiques (Cristini
et Tan (2004)). L’intérêt de telles études est l’aide à la modélisation des phénomènes
physiques se produisant dans les microcanaux.
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1.3 Emuslification

1.3.1 Les émulsions

Une émulsion est une dispersion plus ou moins fine d’un liquide dans un second liquide,
non miscible au premier. Un exemple courant d’émulsion naturelle est le lait, dispersion
de globules gras (1-8 µm) dans l’eau, stabilisée par des protéines. Les émulsions peuvent
être séparées en deux catégories : directes ou inverses. Une émulsion directe correspond à
une dispersion de gouttelettes d’huile dans l’eau, alors qu’une émulsion inverse correspond
à une dispersion de gouttelettes d’eau dans une phase continue huileuse.

Les émulsions sont cependant instables, en dehors des microémulsions. En effet, pour
minimiser son énergie libre de surface, le système va avoir tendance à diminuer l’aire
entre les deux phases, c’est-à-dire à augmenter la taille des gouttelettes et tendre vers une
rupture de l’émulsion. Cette instabilité se traduit par une valeur positive de l’énergie libre
de formation de l’émulsion :

∆Gformation = γ∆A − T∆Sformation (1.7)

Avec γ la tension interfaciale,
∆A le gain de surface dû à l’émulsification,
T∆Sformation l’entropie de formation des gouttelettes.

Dans la plupart des cas, le terme d’énergie de surface est plus important que le terme
d’entropie. La formation de l’émulsion n’est donc pas favorisée et le système est ther-
modynamiquement instable. L’exception principale correspond aux microémulsions pour
lesquelles une faible taille (une centaine de nanomètres) associée à une faible tension
interfaciale conduisent à des systèmes thermodynamiquement stables.

Figure 1.7 – Mécanismes de vieillissement des émulsions

Il existe quatre mécanismes principaux de vieillissement des émulsions (figure 1.7).
Tout d’abord, il peut y avoir sédimentation ou crémage des gouttelettes. Ce phénomène
réversible est dû à la différence de densité entre la phase dispersée et la phase continue.
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La cinétique de ce phénomène suit la loi de Stokes donnant la vitesse terminale de chute
d’une particule en régime de Stokes pour une gouttelette en milieu infini :

US =
d2

pg (ρc − ρp)
18µ

(1.8)

Le second mécanisme, réversible lui aussi, est la floculation, due aux forces d’attraction
entre les gouttelettes, qui entraîne une agrégation des gouttelettes entre elles, chaque
gouttelette conservant cependant son individualité. Les deux derniers mécanismes sont eux
irréversibles. Le premier résulte de la rupture du film interfacial entre les gouttelettes de la
phase dispersée, permettant ainsi une réduction de l’aire interfaciale : c’est la coalescence.
Le second est dû au mûrissement d’Ostwald. Il existe en effet toujours une solubilité
partielle de la phase dispersée dans la phase continue. En raison de la différence de tension
interne entre les gouttelettes de différentes tailles ainsi que de leur potentiel chimique, la
phase dispersée contenue dans les gouttelettes les plus fines va diffuser vers les gouttelettes
les plus grosses. Une émulsion monodisperse est donc plus stable.

Il est donc nécessaire de stabiliser les émulsions en ralentissant au maximum les proces-
sus impliqués dans leur vieillissement. Différentes solutions existent suivant le mécanisme
de vieillissement. Par exemple, il est possible de limiter la sédimentation en diminuant le
diamètre des gouttelettes, de diminuer la différence de densité entre les 2 phases ou en-
core d’augmenter la viscosité de la phase continue. Toutefois, cette notion de stabilité est
relative au temps d’observation de l’émulsion, tous ces mécanismes n’ayant pas la même
cinétique (Binks (1998)).

1.3.1.1 Les tensioactifs

Nous avons vu que les tensioactifs jouaient un rôle important sur les conditions de
mouillage dans les microsystèmes. Or, leur utilisation en émulsification est indispensable :
il n’est pas possible d’ignorer leur rôle.

Les tensioactifs sont des composés qui possèdent des groupements ayant une affinité
pour chacune des deux phases et qui vont alors se placer à l’interface phase continue/phase
dispersée. Ils permettent ainsi de diminuer l’énergie interfaciale eau/huile et de stabiliser
les gouttelettes par répulsion électrostatique et/ou stérique entre celles-ci. Les tensioactifs
sont ainsi capables de favoriser la stabilité des émulsions (Tadros (2005)). En diminuant
la pression de Laplace de la gouttelette, le tensioactif facilite la rupture de celle-ci en
gouttelettes plus petites. Son adsorption aux interfaces et son influence sur la vitesse
de coalescence des gouttelettes fait de son choix un critère particulièrement critique de
l’émulsification (Dalmazzone (2000)).

Il existe de nombreux types de tensioactifs, en particulier les tensioactifs moléculaires
et les tensioactifs polymères. Les tensioactifs moléculaires peuvent être ioniques ou non.
Les tensioactifs moléculaires ioniques stabilisent les émulsions par l’intervention des forces
électrostatiques. Cette stabilisation est basée sur la formation d’une double couche élec-
tronique à la surface des gouttes. L’importance de la répulsion dépend du potentiel de
surface (ou potentiel zêta) et de la concentration en électrolytes dans la phase continue.
Cependant cette stabilisation est rarement suffisante pour la plupart des applications in-
dustrielles contenant des fortes concentrations en électrolytes, pour lesquelles la barrière
d’énergie électrostatique répulsive devient insuffisante devant les attractions de Van Der
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Waals. Pour de fortes concentrations en électrolytes, il est ainsi possible d’utiliser des ten-
sioactifs moléculaires non ioniques du type éthoxylates. Cependant, de même que pour les
tensioactifs ioniques, ils sont moins fortement adsorbés aux interfaces et se désorbent re-
lativement plus aisément que les tensioactifs polymères, notamment par dilution (Tadros
et al. (2004)).

Les polymères amphiphiles, qui peuvent être constitués par exemple de blocs hydro-
philes et de blocs hydrophobes, sont également utilisés en tant que tensioactifs. Ceux-ci
présentent différents avantages sur les tensioactifs moléculaires. En effet, les polymères
tensioactifs peuvent comporter de multiples points d’ancrage ou bien posséder des sé-
quences hydrophiles et hydrophobes longues, c’est pourquoi leur adsorption aux interfaces
est quasi-irréversible. De plus, les chaînes macromoléculaires offrent une stabilisation des
gouttes par effet stérique (et éventuellement électrostatique dans le cas des polyélectro-
lytes) étant donné l’épaisseur de la couche formée autour des gouttes par les polymères.
Ils peuvent donc être utilisés en présence de fortes concentrations en électrolytes. Les po-
lymères permettent parfois d’augmenter la viscosité des solutions, d’où un ralentissement
de certains processus de dégradation des émulsions (Tadros (2009)).

Il existe également des tensioactifs photosensibles. Ces tensioactifs présentent l’avan-
tage de permettre a priori un contrôle spatial et temporel des propriétés du système
(tension de surface, mouillage. . .) avec la lumière. De nombreuses molécules photosen-
sibles ont été étudiées, mais bien souvent elles sont basées sur les mêmes principes de
fonctionnement. Les molécules portant un groupe azobenzène en sont un exemple. Ce
groupe possède la caractéristique de changer de conformation (cis ou trans) en fonction
de la nature de la lumière à laquelle il est exposé (UV ou visible). Ces groupes incor-
porés dans la queue hydrophobe d’un tensioactif par exemple vont entraîner sous l’effet
de variations de lumière des changements de comportement aux interfaces (modification
de la tension de surface, changement de comportement d’agrégation, modification de la
concentration micellaire critique, i.e. la concentration à partir de laquelle les tensioactifs
se mettent sous forme de micelles . . .) (Shang et al. (2003, 2006); Cicciarelli et al. (2007);
Shin et Abbott (1999)).

Pour des applications en microfluidique, la formation de gouttelettes et par là même la
création de nouvelles interfaces est extrêmement rapide, la tension interfaciale dynamique,
et donc la mobilité du tensioactif utilisé, est ainsi capitale.

1.3.1.2 Les émulsions doubles

Les émulsions multiples peuvent être vues comme des émulsions dans des émulsions,
les gouttelettes de phases dispersées contenant elles-mêmes des gouttelettes dispersées
plus petites. Dans le cas particulier d’émulsions doubles, il est possible de trouver des
émulsions eau dans huile dans eau ou huile dans eau dans huile (figure 1.8).

Le mode de préparation des émulsions doubles le plus répandu s’effectue en deux
étapes : une émulsion primaire est préparée dans des conditions de très haut cisaillement.
Elle est ensuite dispersée avec des conditions de cisaillement moins fortes dans une autre
phase (Garti et Aserin (1996)).

Les émulsions multiples possèdent de nombreuses applications dans les domaines ali-
mentaires et pharmaceutiques par exemple. En effet, elles possèdent un potentiel impor-
tant en tant que réservoir de principe actif à libération contrôlée. Dans la plupart des cas,
leur utilisation vise une libération continue de principe actif. La phase interne peut ainsi
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Figure 1.8 – Structure des émulsions doubles

constituer un excellent réservoir pour un principe actif nécessitant protection et libération
contrôlée. Enfin, les émulsions doubles peuvent également être des intermédiaires dans la
préparation de microcapsules (Benichou et al. (2004)).

La stabilité de ces émulsions doubles dépend de nombreux paramètres, tels que les
conditions d’émulsification et les différents tensioactifs utilisés (nature, quantité. . .). La
complexité de la structure de ces émulsions rend cependant difficile l’obtention d’une
bonne stabilité avec des tensioactifs moléculaires. Les émulsions doubles sont soumises au
vieillissement des émulsions simples : coalescence, crémage. . . La différence réside dans le
fait qu’il y ait libération des espèces souvent présentes dans la phase interne (principes
actifs, sels. . .). Les deux mécanismes responsables de cette libération sont :

– d’une part une libération due à la coalescence du film séparant les gouttelettes
internes et la surface de la gouttelette qui les encapsule,

– d’autre part une libération sans rupture de film, se produisant par diffusion et/ou
perméation de la substance chimique à travers le film créé par la phase intermédiaire :
en raison du gradient de pression osmotique, le principe actif va tendre à diffuser
de la phase interne vers la phase externe

L’importance de l’un ou l’autre phénomène varie selon les proportions des tensioactifs
et leur nature chimique (Pays et al. (2002)). La maîtrise de la taille des gouttelettes
internes et externes permet également de limiter ou au moins de connaître ces différents
phénomènes.

1.3.2 Vers la microémulsification

1.3.2.1 Procédés d’émulsification

Il existe de nombreux procédés permettant de former des émulsions. Le choix de la
technique se fait suivant de nombreux paramètres : la taille des gouttes souhaitée, la
viscosité des phases, la fraction volumique des phases, la température d’émulsification et
l’ordre d’introduction des différents composants. . .

Une première distinction peut se faire entre les procédés mécaniques et les procédés
physico-chimiques. Se trouvent dans cette dernière catégorie l’inversion de phase catastro-
phique par modification de la fraction de phase dispersée, la dissolution/précipitation ou
encore l’inversion de phase par modification de la température. Ces techniques ne seront
pas abordées ici, les mécanismes de formation des gouttelettes mis en jeu étant totalement
différents des techniques qui nous intéressent ici.
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Les procédés mécaniques sont eux constitués d’une part de systèmes cisaillant (haut-
cisaillant, mélangeurs en ligne rotor-stator, moulins colloïdaux. . .) et d’autre part de sys-
tèmes mettant en jeu la cavitation (ultrasons, homogénéiseurs haute pression. . .). Il est
également possible de générer des émulsions dans des mélangeurs statiques, notamment
pour une pré-émulsification, mettant en jeu une dissipation d’énergie par perte de charge.
Souvent, il est nécessaire de procéder à une émulsification en deux étapes : une préémul-
sion est tout d’abord formée, avec des gouttelettes relativement grosses (une centaine de
micromètres). Cette étape peut se faire généralement avec des disperseurs mobiles de type
turbine Rushton (fort cisaillement et débit de pompage élevé). Ensuite, la taille des gout-
telettes est diminuée lors d’une étape dite d’homogénéisation à l’aide d’un des procédés
décrits ci-avant (Poux et Canselier (2004)).

Pour casser les gouttelettes, les dispositifs rotor-stator tels que des Ultra-Turrax font
intervenir des mécanismes visqueux et la turbulence. Les moulins colloïdaux lisses les
créent par mécanismes visqueux. Les moulins dentés font également intervenir la turbu-
lence. Dans ces systèmes, les fluides sont soumis à d’importantes vitesses de cisaillement
locales. Ces forces de cisaillement provoquent la rupture des gouttelettes. Dans les homo-
généiseurs haute pression, la préémulsion passe à travers une restriction avant de subir
une détente. S’en suit alors de la cavitation lorsque la pression de vapeur saturante du
fluide est atteinte. Des microbulles implosent alors, participant à l’éclatement des goutte-
lettes. Différents mécanismes de rupture des gouttelettes interviennent, et pas seulement
la cavitation, qui reste minoritaire : forces inertielles, turbulence ou encore écoulement
extensionnel dans la restriction (Schultz et al. (2004)). L’autre procédé faisant intervenir
la cavitation est l’émulsification par ultrasons. Il est surtout utilisé à l’échelle du labora-
toire. La rupture des gouttelettes se fait alors par cavitation acoustique. Des microbulles
se forment et implosent, libérant des ondes de choc. Les perturbations et le mélange en-
gendré participent à la rupture, de même que les instabilités interfaciales (Canselier et al.
(2002)).

Différentes considérations sont à prendre en compte lors du choix de la technique.
L’homogénéiseur haute-pression semble ainsi le plus efficace, dissipant une grande quan-
tité d’énergie dans le temps le plus court possible. Cette technique ne s’accommode ce-
pendant pas bien des émulsions à forte fraction volumique ou des phases dispersées de
forte viscosité. De même, les ultrasons semblent être particulièrement efficaces en termes
de taille moyenne de gouttelettes, mais la dispersion de taille est relativement large et la
technique en elle-même est coûteuse et plus adaptée pour de petits volumes (Walstra et
Smulders (1998)).

La formation de gouttelettes peut également se faire à partir de micropores ; comme
c’est le cas pour les procédés à membrane, mais alors avec ou sans étape de préémul-
sification (Joscelyne et Trägårdh (2000)). La principale différence réside dans les faibles
conditions de cisaillement qui sont appliquées, contrairement aux procédés mécaniques
présentés ci-avant. Le détachement résulte dans ce cas de l’équilibre entre les forces qui
conduisent au détachement - la force de traînée exercée par la phase continue sur la fu-
ture gouttelette, la poussée de la phase continue - et celles qui tendent à s’y opposer -
la tension interfaciale. Les paramètres jouant un rôle dans la formation des gouttelettes
diffèrent également des techniques précédentes, la configuration générale du système étant
totalement différente. Ainsi, les pores (tailles, distribution) et les propriétés de la mem-
brane (hydrophobicité), la vitesse de la phase continue et la pression transmembranaire
entrent en compte. Toutefois, le tensioactif (quantité, nature. . .) joue également un rôle,
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comme pour les autres techniques. Cette technique est celle qui se rapproche le plus de la
microfluidique. Van Der Graaf et al. (2005) ont étudié la formation de gouttelettes à une
jonction T pour mieux appréhender la formation des gouttelettes en émulsification mem-
branaire. Ils ont alors considéré une jonction T dans des canaux rectangulaires comme un
système modèle quasi-bidimensionnel pour l’émulsification membranaire à courant croi-
sée. Sugiura et al. (2001) présentent quant à eux l’émulsification en « terrasse », où les
gouttelettes se forment à la sortie de rangées de canaux apportant la phase dispersée
dans la phase continue. Le mécanisme principal de formation de gouttelettes dans cette
configuration est le détachement dû à la tension interfaciale.

Les caractéristiques principales des différents procédés (mécanisme de rupture des
gouttelettes, puissance dissipée. . .) permettent d’aboutir à des émulsions de tailles diffé-
rentes (figure 1.9), mais aussi de dispersions de tailles différentes.

Figure 1.9 – Quelques procédés d’émulsification

1.3.2.2 Energie dissipée

Comme nous venons de la voir, les procédés d’émulsification sont principalement ca-
ractérisés par l’énergie dissipée dans le système (tableau 1.2). En particulier, Karbstein et
Schubert (1995) ont proposé l’expression suivante donnant l’évolution de la taille moyenne
des gouttelettes en fonction de l’énergie dissipée pour les procédés d’émulsification conti-
nue (temps de séjour des gouttelettes dans la zone de dispersion de l’ordre de la dizaine
à la centaine de ms) :

d32 ∝ (Ev)−b (1.9)

Avec d32 le diamètre de Sauter de la distribution granulométrique des gouttelettes,
Ev l’énergie dissipée,
b une constante.

En particulier, en général 0, 35 < b < 1, sauf pour l’émulsification membranaire pour
laquelle b dépasse 1. Si la turbulence joue un rôle primordial dans la formation des gout-
telettes b est proche de 0,35. Par contre, il va tendre vers 1 pour des mécanismes de
cisaillement laminaire et des écoulements élongationnels (Schubert et al. (2003)).

Toutefois, il est nécessaire de synchroniser la dynamique du procédé et celle de la
migration du tensioactif. Si il y a décalage, les gouttelettes générées ne sont pas stabilisées.
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Système dgouttelettes (µm) Ev (J.m−3)

Rotor-stator ≈ 10 105 − 108

Moulin colloïdal < 10 103 − 105

Haute pression < 1 106 − 108

Membrane < 10 < 103 − 106

Table 1.2 – Énergie dissipée dans les systèmes d’émulsification (Schubert et al. (2003))

1.3.2.3 Emulsification en micromélangeurs

Comme nous l’avons vu à la partie 1.2.4.1, il est possible de former des gouttelettes
dans des systèmes simples de microcanaux. L’application à l’émulsification y apparaît
comme directe. De plus, l’utilisation de microsystèmes plus complexes, et de micromélan-
geurs en particulier, permet également de former des émulsions. Les possibilités offertes
tant au niveau de l’émulsification simple que multiple mettent l’accent sur les enjeux que
de tels micromélangeurs représentent. Il existe des micromélangeurs passifs, pour lesquels
seule l’énergie nécessaire à l’écoulement des fluides est apportée, et les micromélangeurs
actifs, qui font eux intervenir un apport d’énergie supplémentaire, tel que l’énergie élec-
trique, magnétique ou acoustique (Nguyen et Wu (2005)). Nous ne nous intéresserons ici
qu’à des systèmes passifs.

Outre les systèmes simples à lamination parallèle présentés dans la partie 1.2, les
micromélangeurs interdigitaux représentent un bon exemple de microréacteurs plus com-
plexes adaptés à la dispersion liquide-liquide. Pennemann et al. (2005) présentent ainsi
des micromélangeurs qui génèrent des écoulements parallèles d’un fluide dans une phase
continue par l’intermédiaire d’un arrangement de canaux de 25 × 30 µm. Des gouttelettes
pouvant atteindre une dizaine de micromètres se forment alors par instabilités de Rayleigh
Plateau.

Löb et al. (2006) ont ainsi présenté les paramètres opératoires de micromélangeurs
industriels - paramètres géométriques des mélangeurs, conditions de fonctionnement tels
que débit total des fluides, fonctionnement à co- ou contre-courant, etc. . .- permettant de
contrôler la taille et la distribution de taille des gouttelettes (figure 1.10).

Même si la formation d’émulsions peut paraître limitée du fait qu’une gamme de taille
de gouttelettes relativement restreinte puisse être formée pour un orifice, une flexibilité
peut être apportée pour ajuster cette taille. Il est effectivement possible de casser des
gouttelettes formées en microcanaux pour ajuster précisément leur taille à une contrainte
du cahier des charges. Link et al. (2004) ont étudié la rupture de gouttelettes à une jonc-
tion T. Une succession de ruptures en cascade dans une jonction T permet d’obtenir des
gouttelettes ayant un rayon de l’ordre de la largeur du canal sans augmenter la polydis-
persité. Si le nombre de jonctions nécessaires pour atteindre la taille souhaitée est trop
important (microcircuit trop long d’où une augmentation trop importante des pertes de
charge), il est aussi possible de casser des gouttelettes en plaçant un obstacle dans le
microcanal. Che et al. (2011) ont observé la rupture d’une gouttelette mère en plusieurs
gouttelettes filles dans une jonction flow-focusing. Il est ainsi possible de contrôler la taille
des gouttelettes obtenues en jouant sur le débit de la phase continue et sur la taille des
gouttelettes de départ.
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Figure 1.10 – Emulsions formées dans les micromélangeurs Standard Slit Interdigital
Micromixer de 60 µm (images supérieures : multi-canal ; images inférieures : 3 canaux)
pour différents débits (en ml/h) eau/n-heptane et pertes de charge (bar) eau/n-heptane
(Löb et al. (2006))

À une échelle assez différente de la fabrication industrielle, Tromeur et al. (2003) ont
développé un système de micromélangeur intégré au bouchon d’un flacon pour créer une
émulsion juste avant son utilisation. Un réseau de microcanaux en Y permet le mélange des
2 phases et la production de l’émulsion. Le problème de la stabilisation des émulsions est
alors totalement différent, celle-ci ne devant être stable que quelques minutes au maximum.

La microémulsification offre également de grandes possibilités pour la fabrication
d’émulsions multiples, et en particulier d’émulsions doubles : une succession de jonctions
permet l’encapsulation successive contrôlée de gouttelettes (figure 1.11).

Figure 1.11 – Principe de la double émulsification dans deux jonctions T successives
(Okushima et al. (2004))

Le contrôle des émulsions doubles reste avec les procédés classiques assez complexe
à obtenir et difficilement maîtrisable. L’excellent contrôle en termes de taille de goutte-
lettes et de polydispersité donné par l’émulsification en microsystèmes ouvre en effet des
perspectives très intéressantes : contrôle de microencapsulation, maîtrise de la taille des
gouttelettes internes et externes. . . Par exemple, il est ainsi possible de contrôler parfai-
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tement le nombre de gouttelettes encapsulées en émulsion double (Lao et al. (2009)) ou
même multiple (figure 1.12). Abate et al. (2011) ont même créé des émulsions mettant en
jeu des fluides viscoélastiques, difficiles à contrôler en temps normal dans ces systèmes,
en maîtrisant les instabilités lors de la formation d’émulsions multiples dans des jonctions
flow-focusing successives.

Figure 1.12 – Émulsions triples réalisées dans des systèmes co-écoulements successifs
(Chu et al. (2007))

La flexibilité possible des systèmes microfluidiques peut permettre de créer des sys-
tèmes complexes et maîtrisés. Les mécanismes de formation des gouttelettes sont toutefois
différents de ceux observés dans les procédés habituels d’émulsification et nécessitent des
connaissances approfondies.



Chapitre 2
Matériels et méthodes

Ce chapitre présente tout d’abord les différents fluides qui ont été utilisés pour for-
mer des émulsions, leurs propriétés physico-chimiques ainsi que les techniques de mesure
associées. Dans un second temps, les microsystèmes étudiés et leur fabrication sont pré-
sentés et enfin, les techniques de visualisation des écoulements en microsystèmes et de
caractérisation des écoulements et des émulsions formées.

2.1 Fluides utilisés et leur caractérisation

Différents fluides ont été utilisés pour constituer les phases organiques et les phases
aqueuses des émulsions qui ont été formées. De plus, des fluides possédant des comporte-
ments rhéologiques différents ont été étudiés (newtoniens et non-newtonien viscoélastiques
en particulier). Leurs propriétés (densité, tension de surface, viscosité et comportement
rhéologique) sont présentées dans cette première partie.

2.1.1 Tension de surface, tension interfaciale et angles de contact

2.1.1.1 Stabilité des interfaces

La présence d’une interface entre deux phases représente une zone de déséquilibre à
l’intérieur de ces phases. En effet, au voisinage d’une interface, les forces d’interaction
moléculaires s’exerçant sur les molécules ne donnent pas une résultante nulle assurant un
équilibre d’interactions comme au sein du liquide. L’énergie appelée énergie superficielle
permet au système de retrouver son équilibre. La tension superficielle ou tension interfa-
ciale σ représente encore le travail à fournir à un système pour former une interface d’une
aire dA. D’un point de vue thermodynamique et avec pour système une interface entre
deux phases :

σ =

(

∂G

∂A

)

P,T,nj

(2.1)

Avec G l’enthalpie libre du système.
Dans le cas d’une interface air/liquide, on parle de tension superficielle, sinon de tension

interfaciale. La tension de surface tend à amener le système vers un minimum d’énergie
de surface en minimisant l’aire de l’interface.

31
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2.1.1.2 Mesure de la tension interfaciale

Les principales méthodes de mesure de la tension interfaciale sont basées sur la loi de
Laplace qui décrit le gradient de pression de part et d’autre d’une interface en fonction
des rayons de courbure de cette interface :

∆p = σ
( 1

R1

+
1

R2

)

(2.2)

Avec R1 et R2 les rayons de courbure principaux au point considéré (figure 2.1),
∆p la différence de pression nécessaire au maintien de la courbure de l’interface.

b

b

b
O1

O2
R1

R2

Figure 2.1 – Rayons de courbures sur une interface

Couplée à l’équation fondamentale de l’hydrostatique ~∇p − ρ~g = 0, elle permet de
décrire le profil d’un ménisque.

La technique de mesure de tension interfaciale utilisée ici est une méthode optique
observant des ménisques symétriques. Le tensiomètre est un modèle ITC TECLIS muni
du logiciel Windrop. Une gouttelette de liquide L1 (ou une bulle dans le cas de la mesure de
la tension superficielle) est formée à l’extrémité de l’aiguille d’une seringue dans un liquide
L2. La gouttelette peut être pendante (aiguille droite) ou montante (aiguille recourbée à
180˚) en fonction de la densité et de l’opacité des fluides. Une source lumineuse éclaire la
gouttelette dont le profil est détecté à l’aide d’une caméra CCD qui enregistre 25 images
par seconde (640×512 pixels). La tension interfaciale est alors déterminée par essai/erreur
en comparant ce profil avec un profil calculé à partir de l’équation de Young-Laplace et du
bilan de forces s’exerçant sur la gouttelette. Cette méthode est particulièrement précise
mais nécessite un dispositif optique performant pour limiter les sources d’erreurs.

Différentes aiguilles d’injection du fluide sont à disposition : aiguille inox de 0,6 mm
de diamètre, aiguille recouverte de téflon de 0,6 mm de diamètre et aiguille inox de 1 mm
de diamètre. Une étude préliminaire sur la mesure de la tension superficielle de solutions
de dodécyl sulfate de sodium dans l’eau distillée a été réalisée afin de choisir l’aiguille la
plus appropriée pour les mesures à effectuer afin de caractériser les interfaces. Cette étude
nous a permis d’arriver aux conclusions suivantes :

– avec des aiguilles inox, il est nécessaire d’utiliser les volumes de bulles les plus
importants possibles afin de limiter l’étalement des mesures de tension de surface,
alors que pour des aiguilles téflonées, la mesure est stable quel que soit le volume
de la bulle formée à l’extrémité de l’aiguille,

– un diamètre d’aiguille plus petit permet d’obtenir des variations de tension de sur-
face moins importantes au cours d’une mesure.
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Les mesures de tension de surface réalisées pour caractériser les fluides utilisés au
cours de ce travail ont ainsi été faites avec l’aiguille téflonée de 0,6 mm de diamètre afin
de limiter au maximum les variations au cours d’une mesure et entre différentes mesures.

2.1.1.3 Tensioactifs

Comme nous l’avons vu, les tensioactifs sont des composés ayant tendance à se pla-
cer préférentiellement aux interfaces entre des phases immiscibles entre elles (huileuse et
aqueuse par exemple) en raison de leur nature amphiphile. Ils sont ainsi à l’origine d’un
abaissement de la tension interfaciale. L’évolution caractéristique de la tension interfaciale
en fonction de la concentration en tensioactif est représentée sur la figure 2.2.

La concentration micellaire critique (CMC) est une valeur remarquable : elle cor-
respond à la concentration en tensioactifs au-delà de laquelle la tension superficielle ne
varie que faiblement avec une augmentation de cette concentration, les tensioactifs ayant
saturé l’interface. En dessous de la CMC, les tensioactifs se placent tout d’abord aux
interfaces. Au delà de la CMC la solubilité du tensioactif en solution est dépassée. En
solution aqueuse, les molécules de tensioactif vont s’arranger pour former une micelle : les
queues hydrophobes regroupées au centre et les têtes hydrophiles tournées vers la solu-
tion extérieure. Dans une huile, l’arrangement des molécules sera inversé pour former une
micelle à cœur hydrophile. Ces micelles jouent un rôle important pour l’émulsification :
elles constituent des réservoirs de tensioactif. Celui-ci pourra ainsi se placer aux interfaces
lors de la formation de gouttelettes. Plus la chaîne hydrophobe est grande, plus le nombre
de molécules de tensioactif par micelle augmente. Généralement, il y a une centaine de
molécules de tensioactif par micelle.

σ

ln Ctensioactif

1

2

3

CMC

b b b
b

b

b b b b b b b
b
b b

b b b b b b b

b
b

b
b

b b

1 2 3

Formation
de micelles

Saturation
de l’interface

Adsorption
à l’interface

b

Figure 2.2 – Représentation schématique de l’évolution de la tension de surface avec la
concentration en tensioactif
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2.1.2 Rhéologie

La rhéologie est la science de l’écoulement et de la déformation de la matière. En
particulier, la rhéologie étudie les propriétés telles que la viscosité ou l’élasticité de fluides
complexes sous l’effet de contraintes et de déformations. Un écoulement peut être vu,
à l’échelle d’un volume élémentaire, comme un glissement entre des couches de fluides
superposées les unes sur les autres. Une force tangentielle F est ainsi appliquée sur le
volume (figure 2.3).

A

h

δ

F

Figure 2.3 – Rhéologie : volume élémentaire

La contrainte de cisaillement est définie selon :

τ =
F

A
(2.3)

et la déformation est définie dans le cas d’un cisaillement simple selon :

γ =
δ

h
(2.4)

La viscosité est définie comme le rapport entre la contrainte de cisaillement et la vitesse
de déformation :

µ =
τ

γ̇
(2.5)

Dans le cas le plus simple d’un fluide newtonien également appelé « parfaitement vis-
queux », la viscosité ne varie pas avec la vitesse de cisaillement et le temps. De nombreux
fluides ont des comportements rhéologiques plus complexes, comme les fluides rhéofluidi-
fiant, rhéoépaissisant ou encore les fluides à seuil - dits de Bingham (figure 2.4).

τ

γ̇

flu
ide de Bingham

newtonien

rhéoépaiss
isa

nt

rhéoflu
idifia

nt

Figure 2.4 – Comportements rhéologiques
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Les fluides non-newtoniens utilisés dans cette étude sont des fluides viscoélastiques à
caractère rhéofluidifiant. La rhéofluidification se traduit par une diminution de la viscosité
lorsque la vitesse de cisaillement augmente. Il existe différentes lois permettant de décrire
ce comportement suivant l’étendue de la gamme de gradient de cisaillement considéré
(figure 2.5).

log η

log η0

log η∞

log γ̇

loi de
puissance

Figure 2.5 – Courbe d’écoulement d’un fluide rhéofluidifiant

La loi de puissance est la modélisation la plus simple, décrivant la diminution de la
viscosité avec le gradient de cisaillement :

µ = Kγ̇n−1 (2.6)

Le modèle de Carreau permet de décrire toute la gamme de vitesse de cisaillements, en
faisant intervenir la viscosité à faible vitesse de cisaillement et la viscosité à forte vitesse
de cisaillement :

µ − µ∞

µ0 − µ∞

=
(

1 + (λγ̇)2
)n−1

2 (2.7)

En plus de la contrainte dans le sens de l’écoulement, il est possible d’observer une
contrainte perpendiculaire à l’écoulement. Ces contraintes normales, observables chez cer-
tains fluides non-newtoniens, se manifestent en particulier par des phénomènes tels que
l’effet Weissenberg (remontée du fluide le long d’un axe d’agitation) ou encore l’effet Barus
(gonflement du fluide en sortie de buse). La première différence des contraintes normales
peut en particulier être modélisée suivant :

N1 = m′ |τ |n
′

(2.8)

Les fluides viscoélastiques peuvent également être caractérisés en régime oscillatoire.
Les pertes visqueuses provoquent un déphasage de la réponse du fluide à une déformation
sinusoïdale imposée, traduisant la part visqueuse et la part élastique du fluide. Le module
de cisaillement complexe G∗ s’écrit suivant les 2 parts :

G∗ = G′

︸︷︷︸

élastique
+i G′′

︸︷︷︸

visqueux
(2.9)

Lorsque G′′ > G′, le comportement visqueux du fluide domine. En augmentant la fré-
quence des oscillations, G′ augmente plus rapidement que G′′ et le comportement élastique
domine pour s’approcher d’un solide.
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2.1.2.1 Viscosimétrie capillaire

Les fluides newtoniens sont caractérisés par une viscosité constante quelle que soit la
vitesse de cisaillement imposée. La viscosimétrie capillaire est une technique permettant
de mesurer cette viscosité avec une grande précision. Celle-ci dépend en effet du temps
d’écoulement du fluide dans un capillaire ; en régime laminaire, la loi de Hagen-Poiseuille
donne :

técoulement =
8µlV

πr4∆P
(2.10)

Avec l la longueur du capillaire,
r le rayon du capillaire,
V le volume de solution écoulé,
∆P la perte de charge à travers le tube.

Ou encore,
µ = Kρtécoulement (2.11)

Avec K une constante propre au capillaire exprimée en mm2.s−1.
Les mesures des temps d’écoulements ont été faites avec un viscosimètre automatique

AVS310 Schott Geräte muni d’un viscosimètre de type Ubbelohde. Trois mesures succes-
sives sont effectuées pour obtenir une viscosité moyenne. Le choix du capillaire a été fait
en fonction de la gamme de viscosité visée.

Les densités nécessaires à la détermination de la viscosité ont été mesurées avec des
densimètres (LABOSI, Fischer Scientific).

Le comportement des fluides non-newtonien, plus complexe, a été déterminé à l’aide
d’un rhéomètre.

2.1.2.2 Rhéomètre

Le rhéomètre utilisé pour effectuer les mesures de rhéologie est un ARG2 TA Instru-
ments. En fonction des mesures à effectuer et des paramètres à déterminer, différentes
géométries ont été utilisées :

– double couette : mesures de viscosité, il est adapté pour les solutions assez peu
visqueuses ;

– cône-plan : mesures de viscosité et des forces normales, mais peu adapté aux sys-
tèmes peu visqueux ;

– ruban hélicoïdal : mesures de viscosité des émulsions, il limite les risques de casser
l’émulsion au cours de la mesure et une séparation entre les phases.

Cependant, même si la géométrie double-couette est utilisée pour les solutions peu
visqueuses, une limite supérieure de cisaillement est imposée par la géométrie même,
lorsque la viscosité est inférieure à 10 mPa.s. Un artefact de mesure peut en effet être
observé pour des vitesses de cisaillement supérieure à 100 s−1 : la viscosité semble alors
augmenter, selon la mesure. Or, ce n’est absolument pas le cas. Des instabilités de type
Taylor-Couette sont à l’origine de cette erreur et les mesures à de tels cisaillements ne
sont pas considérées. La limite de la vitesse de cisaillement peut être déterminée à partir
du nombre de Taylor critique (Guyon et al. (2001)) :

Tac =
Ω2a3r

ν2
= 1712 (2.12)
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Avec Ω la vitesse angulaire de rotation du cylindre intérieur,
r le rayon du cylindre interne,
a l’intervalle entre les cylindres co-axiaux,
ν la viscosité cinématique du fluide.

La température de mesure est régulée à 20◦C sauf indication contraire par utilisation
d’une cellule à effet Peltier.

Toutes les mesures ont été effectuées en balayant des faibles cisaillements vers les forts
cisaillements puis inversement afin de s’assurer de la non-dégradation des échantillons lors
de la mesure et de l’absence de comportement thixotrope.

2.1.3 Propriétés des fluides

2.1.3.1 Fluides newtoniens

Les fluides newtoniens ont été caractérisés en termes de masse volumique, viscosité et
tension de surface.

Les principales phases aqueuses sont constituées d’eau distillée. La viscosité newto-
nienne a été augmentée en ajoutant du glycérol (Rectapur Prolabo, France) ou de l’Em-
karox HV45, un copolymère de polyalkylène glycol. Les propriétés de ces solutions sont
présentées dans les tableaux 2.1 et 2.2.

Fluide Masse volumique
(kg.m−3)

Viscosité (20◦C)
(mPa.s)

Tension de surface
(mN.m−1)

Eau distillée 998 1 72

Glycérol 15% 1030 1,2 -

Glycérol 25% 1063 2,7 51,1

Glycérol 50% 1125 5,5 -

Glycérol 75% 1188 31,4 -

Glycérol 95% 1248 359 -

Table 2.1 – Propriétés des solutions aqueuses de glycérol

Les huiles utilisées pour les études en jonction flow-focusing et jonction T sont des
huiles de silicone (DowCorning) notées HS5 et HS10, et une huile minérale HM (Catno,
Sigma-Aldrich). Elles possèdent des propriétés newtoniennes. Le tableau 2.3 présente les
propriétés de ces huiles.

2.1.3.2 Fluides non-newtoniens

Les fluides non-newtoniens sont des solutions aqueuses de polyacrylamide PAAm
(AN913SH, SNF Floerger, France) et de carboxyméthylcellulose moyenne et haute visco-
sité, notées respectivement CMCmv et CMChv (Fluka, Biochemika).

La figure 2.6 présente les courbes d’écoulement des solutions de polyacrylamide. Plus
la concentration en PAAm est élevée, plus la viscosité de la solution est importante. Les
coefficients des lois de puissance (équation 2.6) correspondantes sont rappelés dans le ta-
bleau 2.4. Le SDS est un tensioactif qui sera présenté dans la partie 2.1.3.3. En particulier,
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Fluide Masse volumique
(kg.m−3)

Viscosité (20◦C)
(mPa.s)

Emkarox d1007 1007 15

Emkarox d1019 1019 29

Emkarox d1020 1020 38

Emkarox d1046 1046 210

Emkarox d1060 1060 1200

Emkarox d1067 1067 1160

Emkarox d1082 1082 3300

Table 2.2 – Propriétés des solutions aqueuses d’Emkarox

Fluide Masse volumique
(kg.m−3)

Viscosité (20◦C)
(mPa.s)

Tension de surface
(mN.m−1)

HS5 913 5 18,4

HS10 936 9,5 19,2

HM 838 28 27,5

Table 2.3 – Propriétés des huiles de silicone (HS) et minérale (HM)

la présence de tensioactif SDS dans les solutions provoque une chute importante des vis-
cosités et des comportements rhéofluidifiants de ces solutions. Plus de détails concernant
cet effet sont présentés dans l’annexe A.2. Les coefficients de la première différence des
contraintes normales (équation 2.8) sont donnés dans le tableau 2.5. Les courbes corres-
pondantes sont présentées dans l’annexe A.1.1. Le module viscoélastique des solutions est
présenté dans l’annexe A.1.2.

Les courbes d’écoulement des solutions de CMCmv et de CMChv sont présentées sur la
figure 2.7. A faible concentration, la carboxyméthylcellulose se comporte plus comme un
viscosifiant (dans des gammes de cisaillement raisonnables) et introduit un comportement
rhéofluidifiant à plus forte concentration. La viscosité des solutions suit alors une loi de
Cross, dont les paramètres sont donnés dans le tableau 2.6 :

µ =
µ0

1 +
(

γ̇
γ̇1/2

)c (2.13)

2.1.3.3 Tensioactifs

Formules chimiques Différents tensioactifs ont été utilisés, suivant leurs propriétés
(hydro- ou liposoluble). De manière générale, ils sont constitués d’une chaîne carbonée
plus ou moins longue hydrophobe et d’une tête polaire hydrophile. Les formules chimiques
de ces tensioactifs sont présentées dans le tableau 2.7.
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Figure 2.6 – Courbes d’écoulement des solutions de polyacrylamide

Fluide Masse volumique
(kg.m−3)

Tension de
surface

(mN.m−1)

Coefficient de
consistance

(Pa.sn)

Indice
d’écoulement

PAAm 0,02% 998 68,6 0,083 0,46

PAAm 0,1% 998 65,2 0,61 0,35

PAAm 0,25% 998 61,0 1,49 0,31

PAAm 0,5% 1001 61,6 3,58 0,28

PAAm 0,005%
+ SDS 2%

998 - 0,002 0,99

PAAm 0,01%
+ SDS 2%

998 - 0,002 0,98

PAAm 0,02%
+ SDS 2%

998 - 0,004 0,92

PAAm 0,05%
+ SDS 2%

998 - 0,007 0,88

PAAm 0,1% +
SDS 2%

998 - 0,033 0,73

Table 2.4 – Propriétés des solutions de polyacrylamide
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Fluide m′ (Pan′
−1) n′ (-)

PAAm 0,1% 5,33 1,62

PAAm 0,25% 1,79 1,94

PAAm 0,5% 0,223 2,47

Table 2.5 – Coefficients des forces normales N1 pour les solutions de PAAm
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Figure 2.7 – Courbes d’écoulement de solutions de CMCmv et CMChv

Fluide η0 (Pa.s) γ̇1/2 (s−1) c

CMCmv 1% + Glycérol 50% 0,19 943 0,57

CMChv 1% 0,49 55 0,60

Table 2.6 – Coefficients du modèle de Cross décrivant la viscosité des solutions de car-
boxyméthylcellulose
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Nom courant Formule Masse molaire

SDS O
S

OO

O Na+ 288 g.mol−1

Span 80

O

OH

O

O

OH
HO

428 g.mol−1

Span 85

O

OH

OR

OR
RO

R = *

O

957 g.mol−1

Span 20

O

OH

O

O

OH
HO

346 g.mol−1

Tween 80

O O O

O

w + x + y + z = 20

(CH2CH2O)z-1

(OCH2CH2)yOH

(OCH2CH2)xOH

HO(CH2CH2O)w

1320 g.mol−1

Table 2.7 – Tensioactifs
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Tension interfaciale Le tableau 2.8 présente les valeurs de tension interfaciale mesurée
pour différentes configurations phase aqueuse / phase huileuse. D’une manière générale,
la tension interfaciale est de l’ordre de la dizaine de mN.m−1 sans tensioactif, du mN.m−1

avec un tensioactif et inférieure à 1 mN.m−1 en présence de deux tensioactifs (un dans
chaque phase). Les valeurs de la tension interfaciale ont pu légèrement varier suivant la
solution, la valeur donnée ci-dessous est indicative, la valeur prise pour les calculs étant
la valeur exacte mesurée pour la solution.

Phase aqueuse Phase huileuse σ (mN.m−1)

Eau HS5 34

Eau + SDS 2% HS5 10,0

Eau + SDS 2% + glycérol 25% HS5 7,2

Eau + SDS 2% + emkarox 7,5% HS5 8,4

Eau HM + Span80 0,1% 4,3

Eau + SDS 2% HM + Span80 0,1% 0,7

Eau HS5 + Span85 1% 3,6

PAAm 0,005% + SDS 2% HS5 9,7

PAAm 0,01% + SDS 2% HS5 8,9

PAAm 0,02% + SDS 2% HS5 8,6

PAAm 0,05% + SDS 2% HS5 6,6

PAAm 0,1% + SDS 2% HS5 5,7

PAAm 0,02% HM + Span80 0,1% 4,2

PAAm 0,1% HM + Span80 0,1% 3,9

Table 2.8 – Tension interfaciale

2.1.3.4 Formulations cosmétiques

Formule basique Une première formulation simple utilisant des huiles cosmétiques est
constituée en poids de :

– 49% d’eau distillée
– 1% de Tween80 (mis en solution dans la phase aqueuse)
– 49% d’huile cosmétique (MC30 ou phytosqualane)
– 1% de Span20 (mis en solution dans la phase huileuse)
Les propriétés des 2 huiles sont présentées dans le tableau 2.9. La viscosité des huiles

MC30 (Sophim) et phytosqualane (Sophim) a été déterminée (en mPa.s) dans une gamme
de températures T variant entre 20 et 30◦C :

MC30 : η = −1, 1T + 52, 1 (T en ◦C)

phytosqualane : η = −1, 8T + 81, 5 (T en ◦C)
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Le MC30 est un polyisobutène hydrogéné. Ce composé est constitué d’une chaîne
carbonée sur laquelle sont greffées des chaînes aliphatiques. Le phytosqualane est un per-
hydrosqualane d’origine végétale, obtenu à partir d’huile d’olive. Ces huiles sont utilisées
couramment en cosmétique pour leurs propriétés de forte affinité avec la peau.

Fluide Masse volumique
(kg.m−3)

Viscosité (20◦C)
(mPa.s)

Tension de surface
(mN.m−1)

MC30 821 31 26,4

Phytosqualane 819 47 27,8

Table 2.9 – Propriétés des huiles cosmétiques

Des essais ont été réalisés en modifiant la quantité de tensioactif dans les 2 phases. La
tension interfaciale est présentée dans le tableau 2.10.

Concentration Phase dispersée MC30 + Span20

en tensioactif 0%wt 0,01%wt 0,1%wt 1%wt

0%wt 30,0 18,9 7,8 1,8

Phase continue 0,01%wt 10,1 7,7 3,1 1,2

eau 0,1%wt 8,4 6,1 3,4 1,5

+ Tween80 0,3%wt 6,9 4,7 2,2 1,6

1%wt 4,7 4,5 2,3 0,6

Table 2.10 – Tension interfaciale pour la formule basique (en mN.m−1)

Simplexes Un simplexe d’émulsion eau dans huile dont la formulation est présentée
dans le tableau 2.11 a été testé sur les micromélangeurs. La tension interfaciale entre les
deux phases est de 3,6 mN.m−1.

Phase Produit % massique

Huile de Parléam

organique Xiameter PMX-0246 43

Abil EM 90

Isolan GI 34

Phenonip

aqueuse Sulfate de magnésium, 7 H2O 57

Eau déminéralisée

Table 2.11 – Formulation du simplexe d’émulsion eau dans huile
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2.1.4 Granulométrie

Les émulsions formées en micromélangeurs industriels sont caractérisées par leur vis-
cosité, la taille moyenne des gouttelettes et la polydispersité de la distribution granulomé-
trique. Cette distribution a été déterminée à l’aide d’un granulomètre par diffraction laser,
dont le principe de fonctionnement est basé sur la théorie de la diffraction (voir annexe
A.3). Le granulomètre par diffraction laser utilisé pour déterminer la taille de gouttelettes
et la polydispersité de la distribution est un appareil Mastersizer 2000 de la société Mal-
vern équipé d’un préparateur manuel d’échantillons par voie liquide de petits volumes
Hydro 2000SM. Cet appareil permet la mesure de taille de particules de diamètre compris
entre 0,02 µm et 2000 µm en voie humide. Cette technique est basée sur la diffraction de
la lumière émise par un laser Hélium Néon.

Le logiciel de traitement des données du Mastersizer donne accès à différents para-
mètres caractéristiques de la distribution granulométrique, dont différents diamètres pré-
sentés dans le tableau 2.12. En effet, un seul diamètre moyen ne représente qu’une faible
partie de l’information ; la distribution peut être caractérisée par l’étalement des tailles
des gouttelettes autour de la valeur moyenne. Dans le cas de gouttelettes, la question de
la sphéricité des particules ne se pose pas, la déformation possible lors de la mesure des
gouttelettes n’étant que mineure.

Diamètre Valeur

d10 en dessous de laquelle se trouve 10% de la distribution

d50 en dessous de laquelle se trouve 50% de la distribution

d90 en dessous de laquelle se trouve 90% de la distribution

d32 moyenne en volume et en surface (de Sauter)

d43 moyenne en volume ou en masse

Table 2.12 – Diamètres

Le span, qui décrit l’étalement de la distribution est calculé comme suit :

span =
d90 − d10

d50
(2.14)

Le dernier paramètre fourni est le coefficient d’asymétrie de la distribution. Plus ce
coefficient est proche de 0, plus la distribution est symétrique autour de la moyenne
(gaussienne).

Lors de la mesure, un blanc est tout d’abord effectué avec la phase continue, puis
un échantillon de l’émulsion est alors ajouté. La mesure est ensuite lancée et répétée
successivement trois fois.

2.2 Microsystèmes

Deux principaux types de microsystèmes ont été utilisés : des microsystèmes transpa-
rents et des systèmes opaques. Les systèmes transparents ont été utilisés pour observer
des phénomènes élémentaires et comprendre les bases des écoulements et de la formation
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des gouttelettes dans les systèmes microfluidiques. Les systèmes opaques de types indus-
triels se comportent en effet comme des boîtes noires, sans une compréhension totale des
phénomènes qui peuvent s’y dérouler malgré des simulations numériques éventuelles.

2.2.1 Microsystèmes transparents

Les microsystèmes transparents utilisés au cours de cette thèse sont de deux types de
matériaux, chacun correspondant à une technique de fabrication particulière :

– microsystèmes en polyméthacrylate de méthyle (PMMA),
– microsystèmes en verre.
Des géométries de type flow-focusing, jonction T ainsi qu’un canal muni d’une ca-

vité dans sa paroi ont été utilisés. L’alimentation en fluide de ces systèmes transparents
se fait avec des pompes seringues (Harvard Apparatus, PHD 2000 Infusion, USA). La
connectique est assurée par des tuyaux flexibles. Les mesures ont été faites à température
ambiante et une attente minimale de 3 min a été accordée pour atteindre l’équilibre après
un changement de conditions opératoires telles que le débit.

2.2.1.1 Microsystèmes en PMMA

Les microsystèmes en PMMA ont été fabriqués par fraisage de précision par l’atelier
du LRGP dans une plaque de polyméthacrylate de méthyle, assemblée avec une seconde
plaque de PMMA plane. Des systèmes très transparents sont ainsi obtenus, avec cepen-
dant des sections de canaux de forme rectangulaire uniquement. La fabrication de ces
microsystèmes est cependant limitée à des tailles de canaux dont la largeur est supérieure
ou égale à 300 µm. Les différents microsystèmes en PMMA qui ont été utilisés sont de
section carrée et leurs caractéristiques géométriques sont présentées dans le tableau 2.13.

Géométrie Nom Largeur×Hauteur (µm) Utilisation

Flow-focusing

FF800 800 × 800 Chapitre 4

FF400 400 × 400 Chapitre 4

FF300 300 × 300 Chapitre 4

Jonction T T300 300 × 300 Section 5.1

Cavité

C800 800 × 800 Chapitre 3

C400 400 × 400 Chapitre 3

C300 300 × 300 Chapitre 3

Table 2.13 – Microsystèmes en PMMA

2.2.1.2 Microsystèmes en verre

Deux microsystèmes en verre ont été utilisés au cours de cette étude. Leurs tailles
caractéristiques sont présentées dans le tableau 2.14. D’une part, la jonction flow-focusing
en verre/silicium (figure 2.8) a été fabriquée par gravure ionique réactive profonde (DRIE,
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deep reactive ion etching) et fournie par Thomas Mason (California Nanosystems Insti-
tute, UCLA).

La jonction T, fournie par Tianjin University (China), a été fabriquée à partir d’une
plaque de verre recouverte de chrome et d’un revêtement photosensible. Après transfert
du masque des canaux par photolithographie, ceux-ci ont été gravés dans la plaque par
gravure réactive humide avant collage sur une seconde plaque en verre.

Géométrie Nom Largeur×Hauteur (µm) Utilisation

Flow-focusing FF250 250 × 250 Chapitre 4

Jonction T T120 120 × 40 Chapitre 5

Table 2.14 – Microsystèmes en verre

Figure 2.8 – Jonction flow-focusing 250 µm

2.2.2 Systèmes opaques

2.2.2.1 Caterpillar

Le micromélangeur Caterpillar (CPMM) de IMM (Institut für Mikrotechnik Mainz
GmBH, Allemagne) est un mélangeur statique de type split-recombine (figure 2.9). Ce
type de micromélangeur suppose en théorie que le flux qui s’écoule est divisé en deux flux
à chaque élément de mélange, qui seront réunis avant l’élément suivant. L’écoulement est
ainsi multi-laminé. Il est particulièrement adapté pour des mélanges rapides de fluides à
débits élevés.

Le Caterpillar utilisé est de type CPMM-V1.2-R1200/8. En acier inoxydable, il possède
8 éléments de mélange en série de 2400 µm chacun, soit une longueur de mélange totale
de 19200 µm (figure 2.10). La dimension caractéristique de la section est de 1200 µm. En
théorie, cette configuration aboutit à une division du fluide en 512 lamelles d’environ 2,4
µm. Il est utilisable jusqu’à 30 bars et 200◦C.
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Figure 2.9 – Micromélangeur Caterpillar (Source : IMM)

Figure 2.10 – Représentation tridimensionnelle d’un élément de mélange du micromé-
langeur Caterpillar (Source : IMM)

2.2.2.2 StarLaminator

Le StarLaminator est un micromélangeur composé d’un empilement de feuilles de mé-
tal circulaires perforées en leurs centres par une forme de disque ou d’étoile et sur les côtés
par des trous circulaires : les deux fluides d’alimentation circulent dans la partie externe
et l’émulsion (les liquides mélangés) dans un conduit central (figure 2.11). Les feuilles,
pouvant posséder des géométries différentes, lorsqu’elles sont empilées, sont tournées de
30˚afin de séparer les flux d’alimentation. En acier inoxydable comme le Caterpillar, le
StarLaminator fonctionne à un débit minimal de 10 L/h. Il peut supporter des pressions
allant jusqu’à 100 bars. Le StarLaminator à notre disposition est constitué d’un empile-
ment de 127 feuilles de métal de 50 µm d’épaisseur chacune.

2.2.2.3 Alimentation des micromélangeurs opaques

Le montage d’émulsification est présenté sur la figure 2.12. Les micromélangeurs sont
alimentés en fluide par deux distributeurs Ismatec MCP-Z munis de têtes de pompe à
engrenage (GB-P23, Micropump Inc. Canada) : une pompe P1 d’alimentation en phase
continue et une pompe P2 d’alimentation en phase dispersée. Les réservoirs d’alimentation
sont thermostatés à 20◦C et le micromélangeur est placé dans un bain thermostaté à la
même température.

Les pompes ont été étalonnées avec les fluides utilisés en fonction de la vitesse de
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(a) StarLaminator (b) StarLaminator ouvert

Figure 2.11 – StarLaminator (Source : IMM)

rotation de la pompe et de la pression en aval. Des courbes d’étalonnages ont ainsi pu
être déterminées pour chaque pompe suivant la viscosité du fluide jusqu’à une pression
de 10 bars en aval.

Afin de déterminer les débits et les pertes de charge dans le micromélangeur, il est
nécessaire de connaître la pression aux entrées et à la sortie des micromélangeurs. Elle
est enregistrée avec un système d’acquisition LabJack recueillant les données de capteurs
de pressions Keller (PR23, Druckmesstechnik). Les capteurs de pressions sont choisis en
fonction des débits utilisés (gammes 0-0,5 bars, 0-3 bars, 0-10 bars).

Figure 2.12 – Montage expérimental d’émulsification en micromélangeurs industriels
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2.3 Techniques de visualisation des écoulements

2.3.1 Microvélocimétrie par images de particules

2.3.1.1 Présentation de la technique.

La PIV (vélocimétrie par images de particules ou particle image velocimetry) est une
technique de mesure optique permettant de mesurer dans un plan les champs de vitesse
instantanés au sein d’un fluide ensemencé de particules traçantes. Pour cela, une nappe
laser éclaire le fluide en écoulement ensemencé de particules. Deux images sont prises
lors de 2 flashs laser successifs. L’intervalle de temps entre ces 2 flashs est choisi par
l’opérateur pour optimiser le traitement ultérieur. Le déplacement des particules entre 2
flashs laser est déterminé par traitement de ces 2 images. Il donne accès au champ de
vitesse instantané de l’écoulement.

Depuis une dizaine d’année, la µPIV est utilisée pour mesurer les champs de vitesse
dans les systèmes microfluidiques. Le principe est le même que celui de la PIV. Cepen-
dant, le fluide est cette fois éclairé dans le volume. Du fait du grossissement important
du microscope, la profondeur de champ est faible de sorte que les particules traçantes
ne sont « vues » que sur une faible épaisseur à l’aide du plan focal. Ceci revient donc à
mesurer les champs de vitesse dans un plan. Généralement, une source de lumière pulsée
est synchronisée avec une caméra digitale (Lindken et al. (2009)). Différentes techniques
d’illuminations peuvent être utilisées, en particulier une illumination laser ou une illu-
mination par microstrobe. La technique utilisée ici est une technique ombroscopique, le
microsystème étant placé entre la source lumineuse et la caméra. Les particules ensemen-
çant l’écoulement éclairé par le dessus créent une ombre observée par un microscope et
enregistrée par la caméra. Le déplacement des particules donne ainsi accès aux champs
instantanés de vitesse par comparaison de deux images successives.

Figure 2.13 – Représentation schématique du système de µPIV

Le système utilisé est une µPIV Dantec Dynamics (Danemark) (figures 2.13 et 2.14).
Il est composé d’un microscope inversé (Leica DM ILM, Allemagne) muni de 4 objectifs
(×2,5, ×5, ×10, ×20). Les écoulements sont éclairés par un laser pulsé Nd :YAG (DualPo-
wer 30-15, Dantec Dynamics) de longueur d’onde λ0 = 532 nm. Le système caméra/laser
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peut prendre des images doubles à une fréquence de 15 Hz. Les images enregistrées par
une caméra digitale double images Flowsense (2048 × 2048 pixels) sont ensuite traitées
par corrélation croisée avec le logiciel FlowManager version 4.71. Les images sont divisées
en zones d’interrogation (aire d’intégration) de 16 × 16, 32 × 32, 64 × 64 ou 128 × 128
pixels. Les aires d’intégration qui se correspondent dans la première et la seconde image
du doublet sont comparées. Le pic de cette corrélation croisée correspond au maximum
de similarité dans l’aire d’interrogation des 2 images : il détermine le déplacement moyen
des particules sur cette aire. Connaissant le temps séparant 2 flashs laser, le rapport du
déplacement par ce temps donne le vecteur vitesse moyen des particules sur cette aire.

Figure 2.14 – µPIV

2.3.1.2 Les particules traçantes.

Un des points primordiaux et complexes dans l’utilisation de cette technique est le
choix des particules traçantes. En effet, ce choix dépend de nombreux paramètres comme
la méthode d’illumination, les fluides circulant et leurs propriétés physico-chimiques, ainsi
que la vitesse de l’écoulement étudié. Idéalement, les particules traçantes devraient suivre
exactement l’écoulement sans le perturber. Dans ce but, la densité des particules doit être
proche de celle du fluide et/ou les particules doivent être les plus petites possibles. La
taille des particules est cependant soumise à plusieurs contraintes. En effet, cette taille
doit d’une part être suffisamment petite pour ne pas perturber l’écoulement, boucher
les canaux du système microfluidique ou encore occuper une part significative de l’aire
d’interrogation, mais d’autre part être suffisamment élevée pour pouvoir négliger les effets
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du mouvement brownien et être visible sur l’image, c’est-à-dire occuper plusieurs pixels.
L’erreur due au mouvement brownien a été exprimé par Santiago et al. (1998) selon
l’expression suivante :

ǫB =
1
u

√

2D

∆t
(2.15)

Avec u la vitesse de l’écoulement,
D = kBT

3πµcdp
le coefficient de diffusion de particule,

∆t l’intervalle de temps.
Cette expression permet en particulier de vérifier que le déplacement dû au mouvement

brownien est bien négligeable pour les particules utilisées et dans les conditions de vitesse
de l’écoulement et d’intervalle de temps de mesure utilisés.

La taille maximale des particules est déterminée par leur vitesse de sédimentation
(équation 1.8) qui doit être également négligeable. L’idéal consiste à limiter l’influence du
mouvement brownien et de la sédimentation à moins de 1% du déplacement des particules.
La concentration en particules traçantes est déterminée d’une part par la nécessité de ne
pas perturber l’écoulement (d’où une quantité relativement faible de traceurs) et d’autre
part par la présence d’une quantité raisonnable de particules par aire d’intégration. Une
dizaine de particules par aire d’intégration est idéale pour un fonctionnement optimal
de la corrélation croisée. Pour un fonctionnement optimal de la corrélation croisée, cette
concentration doit être la plus uniforme possible.

Les particules traçantes utilisées ici sont des particules de polystyrène en suspension
dans l’eau Estapor (Merck, France) calibrées K080 de 0,88 µm de diamètre et de masse
volumique dp = 1056 kg.m−3. Pour de telles particules dans l’eau (µc = 10−3 Pa.s) et une
température de 20◦C, le coefficient de diffusion est D = 4, 88.10−13 m2.s−1. L’erreur due
au mouvement brownien est alors de l’ordre de 1%, les vitesses étant de l’ordre du cm/s
et les intervalles de temps entre les images successives typiquement d’une centaine de µs.

2.3.1.3 Profondeur de champ

La profondeur de champ peut être définie comme le déplacement maximal sur l’axe
focal de part et d’autre du point focal objet pour lequel la précision de l’image finale n’est
pas diminuée. Dans cette profondeur, les particules seront nettes au microscope et prises
en compte dans les champs de vitesse. Pour un microscope standard, elle est donnée par
Inoué et Spring (1997) selon :

δZ =
nλ0

NA2
+

ne

NA · M
(2.16)

Avec NA l’ouverture numérique de la lentille,
n l’indice de réfraction du fluide entre le microsystème et la lentille (pour l’air,

n = 1, 0),
λ0 la longueur d’onde de la lumière,
M le grossissement du système,
e la plus petite distance pouvant être résolue par un détecteur situé dans le plan du

microscope.
Elle correspond à la somme de la profondeur de champ due à la diffraction et à celle

due aux effets géométriques.
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Une profondeur de mesure plus pertinente, liée à la profondeur de champ du microscope
et adaptée à la µPIV a été définie selon Meinhart et al. (2000) :

δZm =
3nλ0

NA2
+

2, 16dp

tan θ
+ dp (2.17)

Avec θ la moitié de l’angle de l’objectif (NA = n sin θ),
dp le diamètre des particules.

Elle correspond à la profondeur suivant laquelle la focalisation du microscope est
suffisante pour ne pas influencer le champ de vitesse obtenu. Elle peut encore être vue
comme deux fois la distance entre le plan focal et le lieu où la particule est vue avec
une certaine intensité, fraction de son intensité maximale (ici, un dixième de l’intensité
maximale). Au-delà de cette distance, l’intensité due à la particule est considérée comme
négligeable sur les mesures de vitesse.

Pour un diamètre de particules de l’ordre de 1 µm la profondeur de mesure de la µPIV
est donnée dans le tableau 2.15.

Ouverture numérique
NA

Grossissement
M

Profondeur de champ
δzm (µm)

0,07 2,5 357

0,12 5,0 130

0,25 10 35

0,40 20 16

Table 2.15 – Profondeur de champ des mesures de µPIV

Les mesures de µPIV ayant été faites avec l’objectif ×10 ou ×20, la profondeur de
champ de la mesure est acceptable étant donné les dimensions du système (plusieurs
centaines de micromètres).

La figure 2.15 présente des photographies de particules dp = 3 µm observées sur le
microscope avec l’objectif ×20. La profondeur de champ calculée est de l’ordre de la
trentaine de µm. Dans le plan focal (figure 2.15c), les particules sont bien définies. Plus
on s’éloigne du plan focal, moins elles le sont (figures 2.15b et 2.15d). En particulier, pour
une distance de l’ordre de la vingtaine de micromètres (figures 2.15a et 2.15e), la mise au
point n’est plus suffisante pour distinguer clairement la forme sphérique des particules,
et leur intensité est bien moindre comparé aux particules présentes dans le plan focal. La
profondeur de champ ainsi observée est légèrement supérieure à celle calculée, mais bien
du même ordre de grandeur.

Tous les champs de vitesse ont été mesurés à mi-hauteur des canaux. Cette hauteur
est déterminée en mesurant les champs de vitesses dans la section droite du canal : le plan
pour lequel le maximum de vitesse est mesuré correspond au milieu du canal, en accord
avec le profil de vitesse d’un fluide en écoulement dans un canal de section carrée. La
vérification de la technique de mesure et de ces hypothèses sera présentée dans le chapitre
3.
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(a) -19 µm (b) -9,5 µm

(c) 0 µm (d) 9,5 µm

(e) 19 µm

Figure 2.15 – Photographies en lumière blanche de particules calibrées dp = 3, 53 µm,
pour un grossissement M = 20 et une ouverture numérique NA = 0, 40 à différentes
distances du plan focal (0 µm)

2.3.2 Caméra rapide et analyse d’images

2.3.2.1 Caméras

Deux caméras rapides ont été utilisées, en fonction de la rapidité des phénomènes à
observer.

La caméra rapide CamRecord 600 (Optronis Allemagne) a été principalement utilisée
pour l’observation des phénomènes de formation des gouttelettes dans les géométries
transparentes. La résolution maximale de la caméra est de 1280 × 1048 pixels. La vitesse
d’obturation au cours de ce travail a varié entre 1/6000 et 1/25000 s suivant les conditions
d’éclairage (objectif du microscope utilisé) et la vitesse des phénomènes observés. La
vitesse de prise d’image est comprise entre 50 fps et 2000 fps. Placé sur le microscope
inversé, le microsystème est éclairé par une lampe froide à fibre optique (Schott, KL1500).

Le phénomène de rupture du cou des gouttelettes (chapitre 4) étant plus rapide, une
caméra permettant d’augmenter la vitesse de prise d’images a été utilisée. La vitesse
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d’obturation de cette caméra Phantom Speed Sense V711 est au minimum de 1 µs. Sa
résolution maximale est de 1280 × 800 pixels et elle peut aller jusqu’à 7500 fps en pleine
résolution. Avec nos conditions d’illumination, il est possible d’atteindre une vitesse d’ob-
turation de 1/250000 s. La vitesse de prise d’image est montée au maximum jusqu’à 64000
fps dans nos expériences.

2.3.2.2 Analyse des images avec Matlab

Les images obtenues avec ces caméras ont été analysées avec différents programmes
Matlab (R2006b, version 7.3.0.267).

En particulier, un programme que nous avons réalisé a été utilisé pour déterminer la
taille des gouttelettes en fonction du nombre de pixels occupés par celles-ci et en faisant
l’hypothèse de la symétrie cylindrique pour les gouttelettes principales :

1. une image moyenne est tout d’abord créée à partir d’une centaine d’images (figure
2.16b). Elle va permettre de supprimer ce qui n’est pas en mouvement sur les images
à analyser (imperfections à la surface externe du canal par exemple) ;

2. l’image à analyser (figure 2.16a) est « divisée » pixel par pixel par l’image moyenne
(figure 2.16c) ;

3. l’image divisée, en niveau de gris, est transformée en une image noir et blanc par
application d’un seuil défini par l’utilisateur. Éventuellement, il est possible d’ajouter
des éléments permettant l’analyse, comme des limites sur les parois du canal dans
le cas où le bord de la gouttelette n’est pas bien délimité, comme c’est le cas sur la
figure 2.16d où 2 traits noirs ont été ajoutés. Cet ajout se fait à l’aide d’un sous-
programme suivant l’algorithme de Bresenham pour tracer un segment entre deux
pixels définis par l’utilisateur ;

4. l’image finale est obtenue en « remplissant » les gouttelettes par la même couleur
que les bords ;

5. le volume de la gouttelette est déterminé en comptant le nombre de pixels corres-
pondant et en découpant la gouttelette en tranches de 1 pixel d’épaisseur puis en
considérant que chaque tranche est un disque de même épaisseur. Enfin, le volume
obtenu est transformé en unité SI en utilisant le rapport pixel/µm déterminé au
préalable par étalonnage.

Les mesures de la taille du cou des gouttelettes en fonction du temps ont été faites
sur la même base d’analyse d’image. Les images sont transformées en images en noir et
blanc suivant le même mode que celui décrit précédemment (figure 2.16d). Les bords de la
gouttelette en formation ont ensuite été détectés (passage d’un pixel blanc à un pixel noir)
pour la longueur de la gouttelette, et la valeur minimale séparant les 2 bords conservée
comme étant la largeur du cou à l’instant de l’image.
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(a) Image de départ (b) Image moyenne

(c) Image divisée (d) Image intermédiaire

(e) Image finale

Figure 2.16 – Analyse des images





Chapitre 3
Écoulements microfluidiques dans
des cavités

Une première étude a été réalisée sur des écoulements monophasiques en microca-
naux et dans des microcavités. Nous allons nous attacher ici à aborder l’importance des
propriétés rhéologiques des fluides dans les écoulements microfluidiques avant de passer
dans les chapitres suivants à l’étude d’écoulements polyphasiques. Mis à part le caractère
fondamental de ces mesures sur la viscoélasticité, l’aspect pratique permet de valider les
mesures expérimentales de la µPIV.

3.1 Écoulements monophasiques dans les cavités

Comme décrit dans le chapitre 1, le passage à une échelle micrométrique modifie les
écoulements qui sont observés habituellement à une échelle macrométrique. La modifi-
cation des conditions d’écoulement des fluides dans les canaux d’une taille millimétrique
ou inférieure risque d’avoir une influence non négligeable sur la performance hydrodyna-
mique dans les procédés miniaturisés ou microstructurés. En particulier, l’émulsification,
la synthèse de certains polymères fonctionnels ou encore la micro-encapsulation conduisent
très souvent à l’apparition de propriétés viscoélastiques des fluides impliqués. La prise en
compte de ces propriétés dans l’optimisation d’un procédé nécessite ainsi la connaissance
de leur comportement au cours de l’écoulement dans le procédé, et dans les singularités
géométriques en particulier. Par sa dissymétrie, la cavité, tout en restant géométriquement
très simple, illustre bien l’effet que peut avoir une singularité sur l’écoulement.

Le passage à l’échelle micrométrique accentue intrinsèquement les caractères non-
newtoniens. Aussi bien pour les applications biologiques que pour les applications cosmé-
tiques, la circulation de fluides non-newtoniens dans des microsystèmes est incontournable.
Gulati et al. (2008) ont constaté la modification des écoulements lors de la circulation de
solutions non-newtoniennes d’ADN dans des micro-contractions et la présence de vortex
d’angles. Nghe et al. (2010) ont quant à eux utilisé la microfluidique pour dégrader des
solutions de polymère en écoulement. En écoulement diphasique, la déformation de gout-
telettes non-newtoniennes lors d’un passage dans une contraction a été étudiée. Harvie
et al. (2008) ont observé que la déformation de gouttelettes de fluide viscoélastique -
d’un comportement différent de celui de gouttelettes de fluide newtonien - pouvait pro-
voquer l’entraînement et même l’encapsulation de phase continue dans la gouttelette. Les
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conséquences possibles d’un tel comportement ne pourraient pas être négligées pour des
applications pharmaceutiques par exemple. Dans le cadre de la fabrication d’un médica-
ment à libération contrôlée, les performances du produit seraient fortement dégradées par
modification des propriétés de diffusion des substances actives et/ou de dégradation de la
matrice du produit.

La cavité offre une opportunité pour étudier l’élasticité d’un fluide en raison de forces
normales qui, très souvent, induisent des erreurs dans la mesure de pression par des cap-
teurs. D’un point de vue rhéologique, si le caractère rhéofluidifiant peut être caractérisé
par un profil de vitesse dans un microcanal grâce à la micro vélocimétrie par image de
particules (µPIV) - comme nous le vérifierons par la suite - la mesure de l’élasticité ne
peut se faire dans une conduite symétrique. Les champs de vitesses dans une microca-
vité permettent ainsi une appréciation visuelle de cette élasticité et une caractérisation
quantitative. De par son côté modèle, nous allons ainsi comparer quelles peuvent être les
conséquences de la viscoélasticité sur la circulation d’un fluide dans un microsystème.

Les écoulements dans les cavités ont été étudiés à une échelle macroscopique, notam-
ment pour des écoulements ouverts de gaz (Pastur et al. (2008)). Des vortex, dont le
nombre dépend principalement du nombre de Reynolds et du rapport largeur sur profon-
deur de la cavité, se développent dans la cavité. Pour une cavité rectangulaire de rapport
d’aspect 1 (même longueur que profondeur), mais de largeur plus importante, Faure et al.
(2007) ont pu observer un vortex principal entraîné par la circulation dans le canal. Des
petits vortex d’angles sont également observés, mais ils sont assez peu développés par
rapport au vortex principal. La visualisation des lignes de courants dans des cavités ma-
croscopiques de différentes géométries ont été réalisées par Taneda (1979) ainsi que par
Shen et Floryan (1985) à faible nombre de Reynolds.

La position du centre du vortex se formant dans une cavité fermée possédant une paroi
mobile a été étudiée par Burggraf (1966) et Bozeman et Dalton (1973). Le centre de ce
vortex se rapproche du centre géométrique de la cavité lorsque la vitesse augmente. Pan
et Acrivos (1967) ont visualisé les lignes de courant dans ces cavités et positionné le centre
du vortex à 24% du bord supérieur de la cavité en écoulement rampant.

Le comportement particulier de fluides non-newtoniens et les différences entre des
écoulements de ces fluides et de fluides newtoniens dans des cavités fermées et entraînées
par la paroi supérieure ont quant à eux été mis en évidence (Pakdel et McKinley (1997,
1998)). A l’échelle du centimètre, Yamamoto et al. (2003) et Yamamoto (2006) ont simulé
numériquement et déterminé expérimentalement les lignes de courant dans un canal et
dans une cavité lors de l’écoulement de fluides non-newtoniens. Les cavités étant plus
larges que longues, des écoulements de type spiral ont pu être observés dans les cavités.

Des cavités (ou trous) de taille plus faible (de l’ordre du millimètre) ont été étudiées
dans le cadre du problème de l’erreur du trou de pression obtenue lors de la circulation de
fluides non-newtoniens. Cependant, les études le concernant ne présentent que très peu
d’images de ces écoulements (Hou et al. (1977)) et surtout concernent des cavités qui sont
supposées ne pas perturber l’écoulement principal (Symeonidis et Caswell (2007)) donc
d’une taille bien plus faible que celle du canal principal.

Dans ce cadre, l’écoulement de fluides newtoniens et de fluides non-newtoniens visco-
élastiques dans une cavité présente dans un microcanal de section carrée est étudié. La
figure 3.1 présente la géométrie des cavités utilisées. La cavité a été forée à côté d’un canal
droit de section carrée : la paroi externe de la cavité correspond à un demi-cylindre (forme
du foret), ce qui la différencie des cavités des études citées ci-avant. De plus, la taille de la
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cavité est du même ordre de grandeur que la dimension caractéristique du canal principal.
La cavité est placée après une section droite de canal de 6 cm de manière à s’assurer que le
profil de vitesse soit totalement développé et qu’il n’y ait pas de perturbation de l’entrée
- ou de la sortie, placée 4 cm après la cavité.

a

a
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a

a

Figure 3.1 – Représentation schématique du microsystème cavité

3.2 Validation de la technique de µPIV

Cette première section va tout d’abord nous permettre de vérifier la cohérence des
mesures de µPIV en fluide monophasique et d’observer les premières différences entre les
fluides newtoniens et les fluides non-newtoniens. Des mesures de champs de vitesse ont
été effectuées dans les canaux de section droite (sans cavité), pour lesquelles les profils
sont connus et donc de valider la technique de mesure.

3.2.1 Champs de vitesse en section droite du canal : écoulements
de fluides newtoniens

Une hypothèse supposant que la vitesse est maximale dans le plan de symétrie à mi-
hauteur du canal est tout d’abord effectuée. Sa validité sera vérifiée par la suite. Les
mesures de champs de vitesse sont toutes effectuées à cette hauteur.

Le profil de vitesse de l’écoulement d’un fluide newtonien dans un canal de section
circulaire peut être déterminé exactement. Pour un canal de section rectangulaire, avec
les coordonnées présentées sur la figure 3.2, le profil de vitesse est décrit par l’équation
3.1 (Patzek et Silin (2001)) :
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Pour le plan médian d’une section carrée, l’équation 3.1 devient :
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Figure 3.2 – Section de la géométrie rectangulaire

Cette équation ne peut pas se résoudre analytiquement mais uniquement numérique-
ment. Une solution analytique approchée donne (Hartnett et Kostic (1989)) :

u

umax
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)2,2
]

(3.3)

Des mesures de champs de vitesse à mi-hauteur du canal ont été réalisées dans des
canaux de 300 et 800 µm. Toutes les mesures réalisées sont faites en régime laminaire.
Les résultats étant semblables pour les deux tailles de canal, seules les images concernant
le canal de 800 µm seront présentées ici. Les fluides newtoniens circulant sont de l’eau
distillée et de l’huile minérale (HM).

Pour les fluides newtoniens, le nombre de Reynolds est définit par :

Re =
ρuDH

µ
(3.4)

Des profils paraboliques sont obtenus pour l’eau quelle que soit la vitesse du fluide
circulant dans le canal. Ceci n’est pas très étonnant car toutes les mesures ont été faites
en régime laminaire à faible nombre de Reynolds. La figure 3.3 présente la superposition
des résultats expérimentaux lors de la circulation d’eau (Re = 2) et des valeurs calculées à
partir de la solution approchée de l’équation 3.3. Les résultats se superposent de manière
correcte. La légère dissymétrie des mesures expérimentales observées pour x+ > 0 provient
probablement d’un défaut d’éclairage, qui ne devait pas être exactement perpendiculaire
au microsystème et à l’écoulement.

La vitesse mesurée est effectivement plus faible pour une circulation plus lente (figure
3.4). Le rapport des vitesses mesurées correspond à ce qui était attendu pour les différents
Re, le débit étant le seul paramètre modifié lors de ces mesures. Les mesures de champs
de vitesse sont comparables à ce qui a été obtenu par Wang et Wang (2009) lors de telles
mesures pour de l’eau.

Pour l’huile minérale (30 fois plus visqueuse que l’eau), le profil de vitesse obtenu
pour Re = 1 est très proche de celui obtenu pour l’eau à même nombre de Reynolds
(figure 3.5). La différence observée pour les mesures proches des parois (vitesses moins
élevées) provient des conditions d’ensemencement des particules de latex dans l’huile,
plus complexes à maîtriser. En effet, les particules sont en suspension dans l’eau et s’y
dispersent très facilement. Pour les mettre en suspension dans l’huile, il a été nécessaire de
placer des particules qui étaient en suspension dans l’eau dans l’huile et d’agiter sous une
température de 60◦C pendant une journée. La dispersion des particules traçantes dans
l’huile n’était toutefois pas aussi homogène que celle de l’eau.
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Figure 3.3 – Profil de vitesse dans le canal de section droite lors de la circulation d’eau :
comparaison des mesures expérimentales (Re = 2) et des valeurs calculées (Hartnett et
Kostic (1989))
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Figure 3.4 – Profils de vitesse sur une section droite du canal : circulation d’eau distillée
à différents débits

3.2.2 Mesure dans la profondeur du canal

Afin de vérifier que la vitesse du fluide est bien maximale à mi-hauteur du canal
(hypothèse faite au paragraphe 3.2.1), les champs de vitesse ont été mesurés dans un
canal de section carrée de 400 µm à différentes profondeurs lors de la circulation d’eau
distillée. La figure 3.6 présente ces champs de vitesse reconstitués en une image donnant
le champ global pour une position d’avancée z dans le canal quelconque.

La vitesse est bel et bien maximale au centre du canal, que ce soit par rapport à la
profondeur ou à la largeur du canal (y+ et x+, ici normées par la dimension caractéristique
du canal). Le profil de vitesse est parabolique quelle que soit la profondeur.

La technique qui a été utilisée pour déterminer le plan de symétrie horizontal du canal
est donc bien validée. Tous les champs de vitesse présentés par la suite correspondent à
des mesures réalisées dans ce plan de symétrie, zone de vitesse maximale.
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Figure 3.5 – Profils de vitesse adimensionnels dans le canal de section droite : circulation
d’eau distillée et d’huile minérale à même nombre de Reynolds (Re = 1)
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Figure 3.6 – Champs de vitesse dans la profondeur du canal sur une section droite,
écoulement d’eau
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3.2.3 Champs de vitesse en section droite du canal : écoulements
de fluides non-newtoniens

L’écoulement de quatre solutions non-newtoniennes viscoélastiques de polyacrylamide
(PAAm, concentrations 0,02%, 0,1%, 0,25% et 0,5%) a été mesuré. Les propriétés rhéolo-
giques de ces solutions sont présentées au paragraphe 2.1.3.2.

Pour les fluides non-newtoniens rhéofluidifiants de type loi de puissance, un nombre de
Reynolds généralisé a été défini (Metzner et Reed (1955)), n et K correspondant respec-
tivement à l’indice d’écoulement et au coefficient de consistance du fluide rhéofluidifiant
(équation 2.6) :

Reg =
ρū2−nDn

H

8n−1K
(

3n+1
4n

)n (3.5)

La section du canal étant carrée, le diamètre hydraulique est égal à la largeur du canal.
La gamme de Reynolds généralisés étudiée s’étend de 0,01 à 10.

Pour ces solutions, la vitesse atteint également son maximum au milieu de la section du
canal, mais le profil est plus applati au centre de la section. Le profil n’est plus parabolique
(figure 3.7a), contrairement à ce qui était observé pour les fluides newtoniens et ce quelle
que soit la concentration en PAAm (figure 3.7b).

Pour les fluides dont la viscosité peut être exprimée par une loi de puissance - ce qui
est le cas pour les solutions de PAAm - et dans une conduite circulaire, une expression
analytique approchée de la vitesse du fluide donne (Lewis et Heppell (2000)) :
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=
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]

(3.6)

Comme pour les fluides newtoniens, la correspondance reste tout à fait correcte avec
les mesures expérimentales (figure 3.7a), même si la section de notre canal est carrée et
non pas circulaire, la mesure s’effectuant au centre du canal limitant les disparités.
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Figure 3.7 – Profils de vitesse dans le canal de section droite : écoulements de solutions
de PAAm non-newtoniennes

La zone centrale de vitesse maximale est d’autant plus large que la vitesse du fluide est
faible (figure 3.8), conforme à ce qui est couramment observé dans les conduites carrées.
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Plus le caractère non-newtonien du fluide est prononcé - i.e. indice d’écoulement faible
- plus le profil va s’aplatir et se rapprocher d’un écoulement de type bouchon, tout au
moins au centre du canal.
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Figure 3.8 – Profils de vitesse dans le canal de section droite : écoulement de PAAm
0,5%

Nos mesures de µPIV donnent donc des résultats cohérents et similaires à ceux déjà
observés expérimentalement ainsi qu’aux solutions analytiques, que ce soit pour les fluides
newtoniens ou pour les fluides non-newtoniens.

3.3 Écoulements dans les cavités

Les écoulements de fluides newtoniens et non-newtoniens dans des microcavités seront
présentés dans la suite de ce chapitre. La cavité a une profondeur égale à sa largeur et sa
longueur. Sur les images présentées par la suite dans ces cavités, le sens de l’écoulement
dans le canal est toujours de la gauche vers la droite.

Le paramètre principal modifié - en dehors des fluides circulant - est le débit volumique
imposé et donc la vitesse des fluides et le nombre de Reynolds en découlant.

3.3.1 Champs de vitesses pour les fluides newtoniens

Deux phénomènes principaux sont observés à partir des lignes de courant. D’une part,
il y a une déviation du fluide circulant dans le canal au niveau de la cavité. Cette déviation
correspond à une pénétration du courant principal dans la cavité, de manière plus ou moins
prononcée. D’autre part, une boucle de recirculation à faible vitesse est observée dans la
cavité (figure 3.9).

Les vitesses effectives du fluide dans la cavité et dans le canal à côté de celle-ci sont
très différentes. En effet, la vitesse dans le canal principal peut être de plusieurs dizaines
de fois à plusieurs milliers de fois supérieure à celle dans la cavité. La technique de µPIV
n’étant pas adaptée à des mesures de vitesses trop différentes, les mesures ont été réalisées
en deux temps : une première fois pour la vitesse dans le canal et une seconde pour la
vitesse dans la cavité.
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Figure 3.9 – Lignes de courant au niveau de la cavité de 800 µm, pour une circulation
d’eau à 200 µL.min−1

3.3.1.1 Pénétration du fluide dans la cavité

Pour les fluides newtoniens, la déviation des lignes de courant du canal principal dans
la cavité est d’autant plus marquée que le débit du fluide est faible (figure 3.10)

De plus, cette déviation n’est pas tout à fait symétrique par rapport à la cavité. Le
maximum de la déviation est situé dans la seconde moitié de la cavité (dans le sens de
l’écoulement principal dans le canal), et ce d’autant plus loin du milieu que le débit est
important et ce même à des nombres de Reynolds relativement faibles. L’asymétrie ob-
servée est du même type que celle constatée par Hou et al. (1977) avec des polymères
en solution et également des polymères fondus, fluides fortement non-newtoniens. Cela
pourrait remettre en cause certaines hypothèses faites lors des premières simulations nu-
mériques du problème du trou de pression, supposant que les lignes de courant étaient
symétriques de part et d’autre d’un axe séparant la cavité en deux (Webster (1984)), mais
la déviation reste cependant assez faible.

La cavité constitue sur une longueur faible une contraction de l’écoulement qui suit
un élargissement. Alors que l’inertie du fluide l’empêche de suivre l’élargissement brusque
du canal et de se coller à la paroi, cela limite l’énergie à fournir au fluide pour entrer
dans la contraction après la cavité. Le nombre de Reynolds restant toutefois assez faible
et la contraction suivant étant proche, il n’y a pas de formation de jet à l’arrivée dans la
cavité : les lignes de courant entrent et ressortent immédiatement après. L’augmentation
de la vitesse aurait tendance à limiter ce phénomène, d’où une pénétration moindre dans
la cavité.

La figure 3.11 présente les champs de vitesse mesurés dans le canal lors d’un écoulement
d’eau. Une des conséquences premières de la déviation y est visible : il y a une diminution
de la vitesse du fluide dans le canal à côté de la cavité. Ce résultat est logique au vu d’un
élargissement de la section de passage du fluide, d’où une diminution locale de la vitesse,
le débit volumique étant constant. La remontée du fluide à la sortie de la cavité laisse
quant à elle supposer une contraction veineuse très légère.
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(a) Re = 2 (b) Re = 28

Figure 3.10 – Lignes de courant dans le canal de 800 µm à côté de la cavité lors d’un
écoulement d’eau

Ce phénomène est également visible pour un fluide newtonien plus visqueux, l’huile
minérale, avec également une déviation des lignes de courants dans la cavité (figure 3.12).
Le nombre de vecteurs vitesse mesurés est inférieur à celui mesuré avec l’eau en raison de
la difficulté d’ensemencement des particules traçantes précédemment expliquée au para-
graphe 3.2.1.
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Figure 3.11 – Champs de vitesse dans le canal à côté de la cavité de 800 µm lors d’un
écoulement d’eau pour Re = 18
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Figure 3.12 – Champs de vitesse dans le canal à côté de la cavité de 800 µm lors de
l’écoulement d’huile minérale pour Re = 1

3.3.1.2 Recirculation dans la cavité

Que ce soit pour l’eau ou l’huile minérale, une boucle de recirculation se forme dans
la cavité (figure 3.13). Les coordonnées de position du vortex dans la cavité sont définies
par rapport au repère présenté dans la figure 3.14. La position adimensionnelle est définie
comme la position dans la cavité normée par la largeur de la cavité. Le centre de ce vortex
reste autour de l’axe central de la cavité (il s’en écarte de moins de 10%) à une position
adimensionnelle x+ ≈ 0, 5 quelle que soit la vitesse du fluide ou la taille de la cavité.
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Figure 3.13 – Champs de vitesse dans la cavité de 800 µm pour une circulation d’eau à
Re =2
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Figure 3.14 – Repère des coordonnées du vortex dans la cavité

De plus, la position du vortex remonte vers le canal lorsque le nombre de Reynolds
augmente (figure 3.15). Entre Re = 1 et Re = 50, le centre du vortex passe d’une profon-
deur adimensionnelle y+ ≈ 0, 6 à y+ ≈ 0, 3. Cela est en accord avec l’observation des lignes
de courant, montrant que le fluide pénètre d’autant moins dans la cavité que le débit, et
donc le nombre de Reynolds, est important. Le vortex de la boucle de recirculation est
ainsi d’autant moins repoussé au fond de la cavité. La remontée du vortex n’est cepen-
dant pas linéaire avec le nombre de Reynolds mais suit plutôt une loi de puissance. Cela
n’est bien sûr valable que sur une gamme restreinte de nombres de Reynolds en régime
laminaire. Lorsque le nombre de Reynolds augmente, il n’est évidemment pas possible que
le vortex « sorte » de la cavité comme le voudrait un modèle en loi de puissance, mais il
y a un changement de régime intermédiaire à turbulent. Le comportement du fluide ne
pourrait alors plus être comparé à celui observé ici. Ces résultats sont en accord avec les
simulations de Chang et al. (1987) qui ont étudié ce phénomène pour une cavité carrée
de taille de l’ordre du centimètre dans le cadre de l’évacuation d’un contaminant présent
dans une cavité ouverte : le centre du vortex se rapproche du canal principal quand le
nombre de Reynolds augmente.
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Figure 3.15 – Évolution de la position du ventre du vortex dans la cavité en fonction du
nombre de Reynolds dans le canal principal pour une circulation d’eau

Des simulations numériques de type lattice Boltzmann ont été faites par notre équipe
sur une géométrie identique à celle étudiée ici. Par cette approche de physique statistique,
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les comportements observés par µPIV sont retrouvés : une boucle de recirculation à faible
vitesse est formée dans la cavité à côté de la circulation principale du fluide newtonien.
De plus, la position centrale du vortex et la pénétration des lignes de courant du canal
principal dans la cavité ont été retrouvées (figure 3.16) sans toutefois leur dissymétrie.

Figure 3.16 – Simulation numérique de lattice Boltzmann d’un écoulement newtonien à
côté d’une cavité dans un canal

3.3.2 Champs de vitesses pour un fluide non-newtonien visco-
élastique

L’écoulement dans la cavité a été observé avec les quatres solutions de PAAm (0,02%,
0,1%, 0,25% et 0,5%). La différence de vitesse entre le canal et la cavité observée avec les
fluides newtoniens l’est également pour ces solutions non-newtoniennes. D’une manière
générale, cette vitesse est d’autant plus importante que la vitesse dans le canal est élevée.

L’évolution de la déviation des lignes de courant dans le canal principal avec le débit
est également observée avec ces fluides non-newtoniens. Cependant, la pénétration dans
la cavité y est bien moins importante que pour le fluide newtonien. Une des principales
conséquences de cette différence se situe au niveau de la position du vortex dans la cavité :
celui-ci est moins repoussé au fond de la cavité pour un fluide non-newtonien, d’où sa
position plus proche du canal (figure 3.17).

La seconde différence entre les fluides newtoniens et les fluides non-newtoniens réside
dans la position du maximum de déviation. Contrairement à ce qui est décrit précédem-
ment pour les fluides newtoniens, le maximum de déviation se situe dans la première
moitié de la cavité. De plus, il est très en avant par rapport à celui des fluides newtoniens
qui restait tout de même proche du centre.
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Figure 3.17 – Lignes de courant au niveau de la cavité de 800 µm, pour une circulation
de PAAm 0,25% à 60 µL.min−1

La pénétration des fluides non-newtoniens dans la cavité étant déjà limitée pour de
faibles concentrations de PAAm, il est difficile de réaliser une réelle comparaison des
solutions de PAAm entre elles.
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Figure 3.18 – Champs de vitesse dans le canal à côté de la cavité de 800 µm lors d’un
écoulement de PAAm 0,1% pour Reg = 1

Contrairement à ce qui peut être observé pour les fluides newtoniens, dans le cas
des fluides non-newtoniens, le vortex de l’écoulement secondaire occupe l’ensemble de la
cavité. La position centrale du vortex dans la cavité n’est pas observée pour les solutions
de PAAm (figure 3.19).
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Figure 3.19 – Champs de vitesse dans la cavité de 800 µm pour les solutions de poly-
acrylamide à Reg = 1
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En effet, avec les solutions de PAAm, la position du centre du vortex se concentre
dans une zone limitée de la cavité, et ce pour les deux tailles de canal. Dans la majorité
des cas, le centre du vortex est décalé en amont du milieu de la cavité et reste dans le
tiers supérieur de celle-ci. En particulier, plus de 85% des points se situent dans la zone
délimitée par :







0, 15 < x+ < 0, 60

0, 70 < y+ < 1, 00
(3.7)

Il n’est cependant pas possible de déterminer précisément une évolution de cette po-
sition en fonction du nombre de Reynolds, comme pour le fluide newtonien. Ce compor-
tement est semblable à ce qui a été observé dans des cavités fermées à vitesse imposée
par une paroi mobile. En effet, dans ce cas, le centre du vortex est également repoussé en
amont (Pakdel et McKinley (1997)) même si trois facteurs diffèrent :

1. l’écoulement dissymétrique de notre géométrie conduit à une contrainte normale
hétérogène dans la cavité due à l’élasticité du fluide ;

2. la différence de géométrie du fond de la cavité qui est ici arrondie et non pas à angles
droits ;

3. la condition de limite de mise en mouvement du fluide dans la cavité. L’entraînement
du fluide ne se fait pas ici avec une surface plane solide à vitesse constante, mais avec
une surface libre où des échanges de fluide peuvent intervenir sous forme convective.

Le facteur géométrique de la cavité arrondie est probablement la principale raison
pour laquelle il n’y a qu’un seul vortex développé dans la cavité pour toutes les conditions
expérimentales étudiées ici. En effet, les vortex secondaires observés dans la littérature
pour des cavités d’une taille supérieure à la nôtre est le résultat de recirculations d’angles.
Avec une cavité à bords droits, il est tout à fait envisageable que nous puissions également
en observer étant donné les similitudes de comportements constatés par ailleurs.

La différence de pénétration du fluide entre fluide newtonien et fluide non-newtonien
dans la cavité est à comparer à ce qui a été observé dans le cas de la géométrie du trou
de pression (figure 3.20).

En effet, l’interprétation de Tanner et Pipkin (1969) semble cohérente avec nos ré-
sultats, malgré la différence de confinement de notre géométrie. Pour les fluides non-
newtoniens, les forces normales génèrent une tension le long des lignes de courant qui
va tendre à faire sortir le fluide de la cavité. La pénétration sera ainsi moins prononcée
que pour les fluides newtoniens où les forces normales n’agissent pas, mais seulement
l’inertie. Ce phénomène est responsable de la différence de pression entre le fond d’une
cavité et l’écoulement sur la paroi opposée à celle-ci qui peut générer des erreurs de me-
sure de pression avec des fluides non-newtoniens et qui rend possible la détermination
des contraintes normales de fluides viscoélastiques avec des appareils tels que celui décrit
par Lodge (1996). La difficulté de déterminer précisément les champs de vitesse dans leur
globalité (dans la cavité et dans le canal en même temps) en raison de leur forte différence
en amplitude nous limite cependant pour déterminer ces forces normales.

Toutefois, il est possible de constater que la pénétration des fluides non-newtoniens
dans la cavité, limitée même à de faibles vitesses, témoigne de l’importance des forces
normales et du comportement viscoélastique de ces fluides sur leur circulation dans les
procédés microstructurés.
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Figure 3.20 – Principe de l’erreur du trou de pression (N : fluide newtonien ; P : poly-
mère) : la circulation de polymère entraîne l’apparition d’une erreur de pression en raison
de la présence de contraintes normales (Bird et al. (1987))

3.3.3 Vitesse de cisaillement

La vitesse de cisaillement γ̇ est déterminée à partir de (Bird et al. (1987)) :

γ̇ =

√

1
2

γ̇ : γ̇ (3.8)

En considérant uniquement deux composantes cartésiennes suivant les coordonnées
x (axe longitudinal au canal principal) et y (axe perpendiculaire au canal principal) du
plan médian horizontal dans la cavité, le tenseur γ̇ représentant la vitesse de cisaillement
s’écrit :

γ̇ =
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(3.9)

L’intensité de la vitesse de cisaillement est donc calculée à partir des composantes du
champ de vitesse par :
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(3.10)

Avec ux et uy les composantes de la vitesse en coordonnées cartésiennes.
Pour les fluides newtoniens, le champ de cisaillement est plutôt symétrique dans la

cavité, comme le vortex l’est. La vitesse de cisaillement est plus élevée lorsque le fluide
est situé à côté du canal principal, de l’ordre de quelques s−1 pour des Reynolds compris
entre 1 et 10.
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Au contraire, pour les fluides non-newtoniens, une très forte dissymétrie peut être
observée. La figure 3.21 présente le champ de cisaillement dans la cavité de 800 µm lors
de l’écoulement de PAAm 0,5% pour Reg = 0, 1. La vitesse de cisaillement est de l’ordre
de 1 s−1 pour ce Reynolds, ce qui est comparable à l’ordre de grandeur pour les fluides
newtoniens, mais toutefois légèrement inférieur. Pour de telles vitesses de cisaillement, la
courbe d’écoulement de la solution de PAAm 0,5% (figure 2.6) situe sa viscosité en pleine
zone de rhéofluidification. La viscosité de la solution joue donc un rôle important, au même
titre que les forces normales. La différence de viscosité au sein même de la cavité peut
justifier la dissymétrie observée avec les solutions de PAAm. La vitesse de cisaillement
est la plus importante à l’entrée de la cavité, lorsque le fluide connaît un élargissement
brusque et plus faible dans le reste de la boucle de recirculation.
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Figure 3.21 – Vitesse de cisaillement dans la cavité 800 µm lors de l’écoulement de
PAAm 0,5% (Reg = 0, 1)

3.4 Bilan

La technique de µPIV a ainsi été validée pour les mesures de champs de vitesse dans des
canaux droits de section carrée pour les fluides newtoniens et les fluides non-newtoniens
en monophasique.

La différence de comportement entre des fluides newtoniens et des solutions de PAAm
non-newtoniennes dans une cavité de taille inférieure au millimètre a été mise en évidence.
La pénétration du fluide dans la cavité est plus importante pour l’eau que pour les fluides
non-newtoniens. Le vortex est ainsi plus en profondeur pour l’eau alors qu’il reste plus
proche du canal pour les solutions de polyacrylamide : l’intervention des forces normales
n’est pas négligeable.
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De plus, la position du vortex dans la cavité est différente : alors qu’il est plutôt
central pour le fluide newtonien, le centre du vortex est décalé en amont pour les fluides
non-newtoniens. Décrire précisément une différence de comportement des différents fluides
non-newtoniens entre eux reste cependant difficile compte tenu de la faible vitesse dans
la cavité.

Ces différences sont la conséquence du caractère non-newtonien des solutions de poly-
acrylamide : les forces normales et la rhéofluidication modifient le comportement du fluide
dans cet écoulement à l’échelle microscopique comme à l’échelle macroscopique.

La présence de fluides viscoélastiques en microfluidique de gouttelettes va donc bel et
bien perturber fortement les écoulements, en particulier de par des différences de vitesses,
de présence de zones mortes dans les structures complexes et par une modification des
champs de contraintes et de cisaillements. Ce chapitre en est un exemple. Il peut également
servir de base à une étude de caractérisation des échanges entre un canal et une cavité ou
encore permettre d’approfondir le principe d’erreur du trou de pression observé avec les
fluides non-newtoniens ou également l’existence de zones stationnaires, sources potentielles
de contamination.





Chapitre 4
Formation de gouttelettes en
géométrie flow-focusing

Ce chapitre s’articule autour de la formation de gouttelettes dans des géométries de
type flow-focusing. Après un rapide état de l’art, les régimes d’écoulements dans les géo-
métries flow-focusing seront présentés. Ensuite, les champs de vitesses autour et dans les
gouttelettes en formation seront présentés. D’un point de vue plus quantitatif, la taille
des gouttelettes formées et le phénomène de rupture seront enfin étudiés.

4.1 Géométrie flow-focusing : état de l’art

À l’échelle macroscopique, il existe différentes corrélations permettant de déterminer
le volume de gouttes se détachant d’un orifice en fonction du régime :

– quasi-statique : le détachement de la goutte résulte de la rupture d’un équilibre
entre forces superficielles et d’entraînement (entraînement visqueux, pression) ou de
poids/poussée d’Archimède,

– inertiel : le débit de la phase dispersée entre en compte dans le volume final de la
goutte,

– de jets : la formation des gouttes résulte d’instabilités de Rayleigh-Plateau.
À notre échelle cependant, il est nécessaire de considérer que le confinement et les

forces volumiques n’interviennent plus lors de la formation des gouttelettes.

Formation de bulles

Il existe deux principales géométries de systèmes microfluidiques en flow-focusing (sys-
tèmes à convergence de l’écoulement - figure 4.1). D’une manière générale, deux courants
d’un même liquide encadrent le courant d’un autre liquide immiscible au premier et forcent
la formation de gouttelettes par des contraintes géométriques : passage par un orifice plus
petit, restriction. . .

Garstecki et al. (2004, 2005) ont décrit la formation de bulles dans des géométries
flow-focusing comme n’étant pas une simple compétition entre les forces de cisaillement
et les tensions de surface. En effet, une tension de surface mesurée de manière statique
à l’échelle macroscopique peut ne pas représenter le phénomène rapide de la formation
d’une microbulle : même si un tensioactif diminue la tension de surface, son effet peut

77
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(a) Funfschilling et al. (2009) (b) Anna et al. (2003)

Figure 4.1 – Formation de gouttelettes en géométrie flow-focusing

ne pas être mesurable lors de la formation de bulles en microcanaux (Fu et al. (2009))
compte tenu de la lenteur de sa migration. A faible nombre de capillarité, le courant gazeux
avance dans l’orifice, d’où une limitation du débit de liquide dans la sortie. La pression
hydrostatique augmente alors en amont et au niveau de l’orifice : le courant gazeux est
« pincé » par le liquide. Il y a effondrement du cou de la bulle qui devient instable et casse
rapidement. Pour le système eau/air, la tension interfaciale est bien plus importante que
pour les systèmes liquide/liquide et la viscosité de l’air est faible, d’où un phénomène de
rupture très rapide. Les bulles ont été obtenues avec une polydispersité inférieure à 2%.
Le mécanisme suggère un volume de bulle fonction de la pression appliquée au courant
gazeux, du débit de liquide et de sa viscosité :

V ∝
p

Qcµ
(4.1)

Dollet et al. (2008) ont complété ce mécanisme par l’étude de l’étape ultime du dé-
tachement de la bulle : cette étape est contrôlée uniquement par l’inertie du gaz et du
liquide, et non par capillarité.

La seconde géométrie (jonction en croix) a également été étudiée. Cubaud et al. (2005)
ont étudié la formation de bulles dans une telle jonction sous forme expérimentale et
numérique, en insistant sur l’influence des débits de gaz et de liquide sur la taille et
la distribution de taille des gouttelettes, L représentant la longueur de la gouttelette
(paramètre qui dépend de la taille du canal) :

L

a
=

(

Qc

Qc + Qd

)
−1

(4.2)

Formation de gouttelettes

Lors de la formation de gouttelettes, la différence de densité entre la phase dispersée
et la phase continue est bien plus faible que dans le cadre de la formation de bulles.

Tan et al. (2008) ont étudié la formation d’émulsions directes et inverses dans cette
géométrie en croix et les effets des débits des 2 phases ainsi que de leurs propriétés
(viscosités) sur les tailles des gouttelettes. En comparant les influences de ces paramètres
par rapport à celles qui avaient été observées dans une jonction T, les auteurs ont constaté
plusieurs différences. Ils attribuent ces différences au fait que la jonction T est asymétrique
alors que la jonction en croix est symétrique : une paroi a été remplacée par une interface
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eau/huile. L’effet des parois est donc limité dans le flow-focusing et les effets de la force
de cisaillement de la phase continue sont augmentés. Un nombre capillaire critique a
également été mis en évidence par la comparaison entre les résultats obtenus lors de
la formation de bulles et ceux obtenus lors de la formation de gouttelettes. Ce nombre
capillaire critique, de l’ordre de 10−2 correspond à la limite au-dessus de laquelle les
contraintes de cisaillement commencent à jouer un rôle non négligeable dans le phénomène
de rupture des gouttelettes, d’où les différences de comportement entre ce qui avait été
observé avec les bulles. Les auteurs ont exprimé la taille des gouttelettes obtenues dans un
flow-focusing en croix par la relation suivante, où k, α et β sont des constantes empiriques :

L

a
= k

(

Qc

Qd

)α

Caβ (4.3)

Régimes d’écoulement

L’une des particularités des géométries flow-focusing réside en la quantité importante
de régimes qui peuvent être observés lors de la formation de gouttelettes, avec comme
conséquence une grande variété de taille de gouttelettes, ainsi que l’existence de régimes
établis sans formation de gouttelette. Anna et al. (2003) ont ainsi étudié l’influence des
débits des deux phases et du ratio de ces débits (le débit de phase continue huileuse étant
toujours supérieur à celui de phase dispersée aqueuse) pouvant aboutir à la formation de
gouttelettes dont la taille pouvait être bien plus petite que celle de l’orifice. Les distribu-
tions de taille des gouttelettes obtenues sont également variées : aussi bien monodisperses
que polydisperses.

Les régimes d’écoulement sont variés et la taille des gouttelettes formées ne suit pas
une loi globale. Cubaud et Mason (2008) ont obtenu en fonction du régime, pour des
fluides newtoniens et µd > µc :

– en régime bouchon :

L

a
≈







2, 2.10−3
(

Qc

Qd+Qc
Cac

)
−1

pour L > 2, 5a

0, 5
(

Qc

Qd+Qc
Cac

)
−0,17

pour L < 2, 5a
(4.4)

– en régime de jet :
d

a
≈ 3, 1

(

Qd

Qc

) 1

2

(4.5)

Il est enfin intéressant de noter une étude faite par Ward et al. (2005), comparant deux
méthodes d’introduction des fluides dans les systèmes microfluidiques : contrôle du débit
en entrée ou contrôle de la pression à l’entrée. Théoriquement, pour des écoulements
monophasiques à faible nombre de Reynolds, la perte de charge et le débit sont liés
de manière linéaire en régime permanent. Toutefois, des différences significatives ont été
notées entre les 2 modes d’introduction des fluides pour les écoulements polyphasiques. En
effet, la présence d’interfaces complique cette relation linéaire. Les tailles de gouttelettes
minimales sont ainsi de l’ordre de la largeur du canal d’entrée pour les deux modes, mais
la transition de taille est très variable selon le mode choisi. Cette étude illustre bien les
différences qui peuvent être observées selon les conditions expérimentales choisies.

L’importance de la concentration en tensioactif dans l’établissement de certains ré-
gimes d’écoulement a été quant à elle mise en évidence pour un système flow-focusing
(Anna et Mayer (2006)).
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Formation de très petites gouttelettes

Il est de plus possible de former de très petites gouttelettes, i.e. dont la taille est bien
inférieure à celle des canaux, dans les jonctions flow-focusing.

Des gouttelettes satellites peuvent également se former dans les jonctions flow-focusing
à la suite des gouttelettes principales (Tan et Lee (2005)). La formation de ces gouttelettes
satellites peut être à la fois un avantage et un inconvénient. D’une part, ces gouttelettes
augmentent la polydispersité de l’émulsion formée. Les risques de vieillissement prématuré
et rapide des émulsions sont donc augmentés en favorisant le mûrissement d’Ostwald par
exemple. Il est cependant possible de « trier » ces gouttelettes pour obtenir des émulsions
de taille bien inférieure à la dimension du canal (Tan et al. (2004)). Les gouttelettes
satellites formées ont un volume bien plus faible que celui des gouttelettes principales
(jusqu’à 1% seulement).

C’est également une technique différente du tip-streaming permettant d’obtenir des
gouttelettes dont la taille est bien inférieure à la dimension des canaux. Le tip-streaming
est un régime pour lequel la forme du doigt de phase dispersée est pointue, et des gout-
telettes de très petite taille se détachent de son extrémité.

L’intérêt de ces gouttelettes pourrait se révéler précieux pour la synthèse de nanopar-
ticules.

Paramètres d’intérêt

De nombreux paramètres interviennent sur la formation des gouttelettes en jonction
flow-focusing. Le premier est les débits de phases continue et dispersée, mais pas unique-
ment. Les propriétés des fluides ont aussi une grande importance.

Ainsi, Baret et al. (2009) ont montré que la stabilisation de l’interface des gouttelettes
avec un tensioactif et les étapes de manipulations des ces gouttelettes possèdent des temps
caractéristiques pouvant être du même ordre de grandeur (ms à s) suivant le tensioac-
tif utilisé. L’influence de la tension interfaciale sur la taille de gouttelettes aqueuses en
formation dans une phase huileuse a également été étudiée (Wu et al. (2008)) : plus les
concentrations en Span80 et en Tween20 sont élevées, plus les gouttelettes formées sont
petites. Peng et al. (2011) ont confirmé que la taille des gouttelettes diminue avec une
augmentation de la quantité de tensioactif par des simulations numériques et des expé-
riences dans une jonction flow-focusing. Ils ont utilisé des quantités variées de tensioactif,
au-dessus et en-dessous de la concentration micellaire critique.

La cinétique d’adsorption du tensioactif à l’interface en formation est ici primordiale,
et en particulier, la diffusion des tensioactifs présents dans les micelles. La physico-chimie
interfaciale peut jouer un rôle important dans la stabilisation des gouttelettes lors de
leur formation et influencer également leur dynamique (Ward et al. (2010)). Lors de la
formation de gouttelettes en microsystèmes, le temps de formation des gouttelettes et la
cinétique d’adsorption des tensioactifs aux interfaces peuvent en effet être du même ordre
de grandeur. La tension interfaciale dynamique possède ainsi un rôle non négligeable, et
plus uniquement la tension interfaciale à l’équilibre qui peut s’établir sur des temps im-
portants selon le tensioactif utilisé. Il est ainsi possible pour une jonction T de déterminer
cette tension interfaciale dynamique à partir de la mesure de la taille des gouttelettes
formées (Steegmans et al. (2009)).

Les différentes études menées sur ces géométries ont de plus montré l’importance du
rapport de viscosités des fluides. Une augmentation de la viscosité de la phase continue
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entraîne une diminution de la taille des gouttelettes (Tan et al. (2008)). Nie et al. (2008)
ont observé les effets de la viscosité des deux phases sur la formation de gouttelettes,
leur volume et leur distribution de taille. Ils ont constaté que pour des fluides de viscosi-
tés différentes (émulsions directes), le volume des gouttelettes formées suivait une loi de
puissance avec le débit de la phase continue :

V ∝ Qα
0 (4.6)

avec α < 1. Les auteurs en ont conclu que le cisaillement n’intervenait pas dans le
mécanisme de formation des gouttelettes, en raison de cette faible valeur. En milieu non
confiné, une influence du cisaillement se traduirait par un exposant de 3, d’où proba-
blement une valeur inférieure, proche de 1, en milieu confiné. La rupture des fluides de
faible viscosité serait contrôlée par le débit, avec un comportement à la rupture proche
du mécanisme décrit par Garstecki et al. (2005) pour les bulles, avec pour facteur prin-
cipal le rapport de débits des deux fluides, alors que pour des viscosités plus élevées, le
comportement va s’éloigner de celui prédit et ce d’autant plus que les débits seront élevés.

Dietrich et al. (2008) ont également montré l’importance des propriétés du liquide
(viscosité et tension de surface) lors de la formation de bulle en flow-focusing liée à celle de
la géométrie. Les auteurs ont étudié l’influence des propriétés pour différentes géométries
de flow-focusing : variation de l’angle d’entrée du fluide par rapport au canal de sortie.
Selon la géométrie étudiée, la viscosité et la tension de surface n’ont pas les mêmes effets
sur la taille des bulles.

La géométrie a également un impact non négligeable sur la formation des goutte-
lettes (Christopher et Anna (2007)). Nous garderons toutefois dans ce chapitre toujours
la même configuration de géométrie flow-focusing, avec des jonctions en croix possédant
des rapports d’aspects identiques (même largeur que hauteur et longueur de jonction).

Ainsi, de nombreuses études ont été réalisées sur la formation de bulles et de goutte-
lettes en formation dans des géométries flow-focusing, mais exprimant le plus souvent les
gouttelettes en fonction de leur longueur. La formation de gouttelettes satellites est quant
à elle rarement abordée. Nous allons ici présenter le volume de gouttelettes en formation
dans des jonctions flow-focusing. De plus, nous aborderons la rupture ainsi que la forma-
tion des gouttelettes satellites, pour des fluides de propriétés rhéologiques différentes.

4.2 Régimes d’écoulement

Les régimes d’écoulements qui peuvent être observés dans les jonctions flow-focusing
sont nombreux et dépendent fortement des propriétés rhéologiques des fluides. Nous al-
lons tout d’abord présenter quelques uns des régimes qui sont observés. Cette partie n’a
pas pour but de présenter de manière exhaustive tous les régimes qui peuvent être ob-
servés dans les jonctions en fonction de toutes les propriétés différentes des fluides mais
uniquement certains rencontrés dans cette étude. De cette manière, la variété des écoule-
ments pourra être appréhendée. Nous distinguerons les émulsions directes et inverses et
détaillerons certains régimes. Les régimes de formation des gouttelettes seront quant à
eux étudiés ultérieurement de manière plus approfondie.

La description de ces régimes se fait à l’aide du nombre capillaire défini dans le tableau
1.1. Cette définition n’est cependant pas valable pour les fluides non-newtoniens. Un
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nombre capillaire basé sur la loi de puissance de paramètres K et n (équation 2.6) décrivant
la viscosité des fluides non-newtoniens peut être défini par :

CaN =
Kun

σan−1
(4.7)

Avec σ la tension interfaciale entre les deux fluides,
a la dimension caractéristique de la jonction.

Bien souvent, la description des phénomènes en écoulements diphasiques en microca-
naux se fait avec les débits des phases Qc et Qd. Nous utiliserons ici également le nombre
capillaire, car il permet de faire intervenir à la fois les débits mais aussi les propriétés
des fluides (propriétés rhéologiques, tension interfaciale). De plus, certaines instabilités
étudiées sont d’origine capillaire.

4.2.1 Émulsions inverses

Des émulsions E/H ont été fabriquées dans le canal de 250 µm en verre. La phase
huileuse est composée d’huile de silicone HS5 dans laquelle du Span85 a été dispersé sous
forte agitation. La phase aqueuse est de l’eau distillée, dans le cas du fluide newtonien, et
de solutions de PAAm dans le cas du fluide non-newtonien.

4.2.1.1 Phase dispersée newtonienne

Diagramme des régimes Dans la gamme de débits étudiée, trois régimes principaux
ont pu être observés avec une phase dispersée aqueuse. Deux régimes mixtes séparant
les différentes zones ont également été observés. La figure 4.2 présente un diagramme
de régimes en fonction des nombres capillaires dans la phase continue et dans la phase
dispersée.

Régimes de formation de gouttelettes Le régime le plus couramment observé dans
la gamme de débits balayée est le régime bouchon (P = Plug, régime de type « squeezing »,
figure 4.3), i.e. la formation de gouttelettes de diamètre plus grand que la largeur du canal.
Le mécanisme concerné par ce régime a été décrit plusieurs fois (Garstecki et al. (2005);
Lee et al. (2009b); Funfschilling et al. (2009)). Le doigt d’eau s’avance dans l’intersection
vers le canal de sortie, diminuant la section de passage disponible pour la phase continue.
Quand il touche les bords du canal de sortie, il le bouche et un cou se forme. Ce cou est
allongé et s’amincit alors jusqu’à sa rupture, libérant ainsi la gouttelette. Il est possible
dans certaines conditions d’observer la formation d’une gouttelette satellite à la suite de
la gouttelette principale.

Quand le ratio Qc/Qd augmente (Cac plus grand et Cad plus petit), on entre dans le
régime de type « droplet » i.e. de plus petites gouttelettes sont formées : leur diamètre
diminue quand le ratio augmente, jusqu’à une valeur limite de l’ordre de la taille du canal
(D = Droplet, régime de type « dripping »). La principale différence entre le régime de
petites gouttelettes et le régime bouchon est que le doigt de phase dispersée ne bouche
pas totalement le canal de sortie lors de son avancée (figure 4.4).

Entre ces deux régimes, une zone intermédiaire présente des gouttelettes de taille limite
et assez irrégulière : certaines gouttelettes ont une taille inférieure à la largeur du canal
alors que d’autres sont de diamètre égal à la largeur du canal. L’origine de cette zone
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Figure 4.2 – Diagramme des régimes d’écoulement : eau distillée dans HS5 en présence
de Span85 1% (P : bouchons ; D : petites gouttelettes ; T : filaments)

Figure 4.3 – Formation d’une gouttelette d’eau (Qd = 5 µL.min−1) dans HS5 (Qc =
50 µL.min−1) : (a) t = 0 s ; (b) t = 0, 124 s ; (c) t = 0, 172 s ; (d) t = 0, 194 s ; (e)
t = 0, 208 s ; (f) t = 0, 22 s ; (g) t = 0, 224 s ; (h) t = 0, 226 s

Figure 4.4 – Avancée de la phase dispersée aqueuse (Qd = 1 µL.min−1) dans HS5 (Qc =
100 µL.min−1)
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irrégulière n’est pas connue exactement : il est possible que cette transition se fasse sur
une zone faisant intervenir des fluctuations bien plus grandes.

Autres régimes Lorsque Cad > 10−2, le débit de phase dispersée est trop important
pour former des gouttelettes régulières ou des bouchons. Le doigt de phase dispersée
colle aux parois du microcanal qui mouillent pourtant préférentiellement l’huile. Pour
des régimes intermédiaires, de très grands bouchons dont la longueur est supérieure à 4
mm peuvent être formés. Ces problèmes de mouillage se traduisent par des écoulements
non symétriques et stratifiés. De meilleures conditions de mouillage devraient permettre
d’atteindre des régimes plus réguliers. La faible viscosité de la phase dispersée n’aide en
outre pas à la stabilisation de régimes stratifiés.

Modification des fluides Alors qu’il n’a pas été observé ici, le régime de tip-streaming
peut également apparaître lorsque la quantité de tensioactif est augmentée (ici, ajout d’un
second tensioactif dans la phase dispersée qui permet de diminuer la tension interfaciale)
et quand le débit de phase continue augmente. De même, une augmentation de la viscosité
de la phase continue permet aussi d’atteindre ce régime de tip-streaming (par exemple
formation de gouttelettes d’eau dans HS10).

4.2.1.2 Phase dispersée non-newtonienne

Diagramme des régimes Pour des solutions de PAAm, deux régimes sont principale-
ment obtenus : un régime de « jet », et un régime de type « filament » (figure 4.5a).

Gouttelettes de PAAm Pour de faibles nombres capillaires dans la phase dispersée
de PAAm 0,02 % (Cad < 10−2), des gouttelettes sont formées par jet. L’entrée de la
phase dispersée dans l’intersection est similaire à celle de l’eau : avec une concentration
différente et des viscosités différentes, le résultat présenté par Arratia et al. (2007) est
retrouvé. Le doigt de phase dispersée progresse alors vers la sortie, avec formation d’un
cou. Cependant, quand le doigt arrive dans le canal de sortie, le cou ne se rompt pas mais
s’étire et s’amincit progressivement avant de seulement casser (figure 4.6). La gouttelette
ainsi libérée l’est bien en aval de l’intersection.

La rupture du cou très long entraîne la formation d’une myriade de petites gouttelettes
satellites qui augmente très fortement la polydispersité de l’émulsion (figure 4.7). Cela
pourrait s’avérer réellement problématique pour l’émulsion et sa stabilité dans le temps. Il
est difficile de déterminer précisément le nombre et le volume de ces gouttelettes satellites,
étant donné la longueur de canal sur laquelle elles se forment - plus d’un centimètre -
et la taille très petite de ces gouttelettes. Le compromis entre la largeur du champ de
prise de vue du couple microscope/caméra, la résolution des images et la fréquence de
prise d’images ne peut pas être établi de manière correcte avec nos outils. Cependant, la
viscoélasticité du fluide intervient probablement dans l’élongation du filament.

Filaments de PAAm Pour des nombres capillaires de la phase dispersée plus impor-
tants (Cad > 10−2), un long filament stable de phase dispersée est formé dans l’huile de
silicone (figure 4.8). Plus le ratio Qc/Qd est élevé, plus le filament est fin. Dans ce régime,
le filament de phase dispersée a également tendance à mouiller les parois du microcanal,
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(a) PAAm 0,02%

(b) PAAm 0,1%

Figure 4.5 – Diagramme des régimes d’écoulement : solution de PAAm dans HS5 en
présence de Span85 1% (J : jets ; T : filaments)
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Figure 4.6 – Formation d’une gouttelette de PAAm 0,02% (Qd = 1 µL.min−1) dans HS5
(Qc = 100 µL.min−1) en régime de jet : (a) t = 0 s ; (b) t = 0, 132 s ; (c) t = 0, 148 s ; (d)
t = 0, 158 s ; (e) t = 0, 18 s ; (f) t = 0, 5 s ; (g) t = 0, 598 s

(a) Avant rupture

(b) Après rupture

Figure 4.7 – Formation d’une myriade de gouttelettes satellites de PAAm 0,02% dans
HS5

en particulier lorsque le filament est large. L’évolution de la taille du filament avec les
débits sera détaillée dans le paragraphe 4.4.4.1.

Régime intermédiaire Le régime intermédiaire peut être vu comme un fil sur lequel
se déplacent des « perles ». La phase dispersée s’accumule à la jonction. Par entraînement
par la phase continue, elle se déplace ensuite le long du fil de phase dispersée non rompu
(figure 4.9). Visiblement, l’instabilité interfaciale intervient dans ce régime en plus de la
viscoélasticité.
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Figure 4.8 – Filament de PAAm

Figure 4.9 – Régime intermédiaire entre formation de gouttelettes de PAAm / filaments
de PAAm, dit de « perles »

La figure 4.10 présente l’évolution de la fréquence f de formation de gouttelettes
pour le régime de jet et la fréquence de détachement de « perles » - accumulation de
phase dispersée - pour le régime intermédiaire. La pseudo-fréquence de formation des
gouttelettes est trop élevée pour avoir une rupture totale du filament et la formation de
gouttelettes, mais pas suffisante pour donner un régime de type filaire : il y a donc une
fréquence limite de formation des gouttelettes qui s’élève à 5 s−1 dans le cas de la solution
de PAAm 0,02% en écoulement dans un fluide de viscosité 5 mPa.s. Ceci donne une bonne
idée des effets parfois inattendus que peuvent donner des fluides non-newtoniens dans les
écoulements microfluidiques, confirmant leur caractère particulier à cette échelle déjà mis
en évidence dans le chapitre 3.
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Figure 4.10 – Évolution de la fréquence de formation de gouttelettes de PAAm 0,02%
dans HS5 en fonction du rapport des débits
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En augmentant la quantité de PAAm dans la phase aqueuse (0,1%, figure 4.5b), la
solution devient plus visqueuse mais a également un caractère viscoélastique plus mar-
qué. Le régime stratifié devient quasiment majoritaire, et une augmentation du caractère
viscoélastique de la solution non-newtonienne conduirait uniquement à de tels régimes.

Il est plus difficile de former des gouttelettes de PAAm avec une phase continue assez
peu visqueuse (quelques mPa.s). Pour cela, il est nécessaire de travailler à de très faibles
vitesses de phase dispersée (ud < 10−4 m.s−1), avec des débits de phase continue impor-
tants. Une augmentation de la viscosité de la phase continue s’avère indispensable pour
contrer le phénomène viscoélastique. La modification du rapport de viscosités Λ a ainsi
un effet très marqué sur les régimes de formation des gouttelettes lorsque des fluides non-
newtoniens sont utilisés. Il est cependant difficile de définir une unique viscosité pour les
fluides non-newtoniens étant donné leur caractère rhéofluidifiant. Le rapport de viscosités
est défini par :

Λ =
µd

µc
(4.8)

La différence particulièrement marquée entre les régimes d’écoulement du fluide new-
tonien et du fluide non-newtonien vient de l’élasticité de la solution de PAAm. Cela
conduit à un décalage de la rupture et donc de la formation de la gouttelette dans l’es-
pace. De plus, concernant les filaments, ils sont beaucoup plus stables dans le cas du
fluide non-newtonien que du fluide newtonien, conséquence de cette élasticité qui permet
à l’écoulement de garder sa cohérence. Nous pensons que cette stabilité des filaments vient
de l’importante élasticité des solutions de PAAm et aussi des importantes contraintes nor-
males développées. Ces propriétés facilitent l’élongation des filaments.

Cette première observation des régimes d’écoulement en émulsions inverses met ainsi
en évidence :

1. l’importance des problèmes de mouillage dans l’établissement des régimes d’écou-
lement et qui ne peuvent pas être omis dans une étude sur une large gamme de
débits ;

2. l’influence des propriétés rhéologiques des fluides également en écoulements dipha-
siques, conduisant à des régimes d’écoulement bien spécifiques ;

3. l’influence du rapport de viscosités Λ sur l’établissement des régimes d’écoulements.

4.2.2 Émulsions directes

Le même type d’observation a été réalisé avec des émulsions directes : des gouttelettes
d’huile de silicone HS5 sont formées dans des solutions aqueuses newtonienne (eau + SDS
2%) ou non-newtonienne (PAAm + SDS 2%).

Fluides newtoniens Dans le cas de la phase continue newtonienne, le même type de
diagramme de régime est obtenu que pour l’émulsion inverse présentée dans le paragraphe
4.2.1.1. En particulier, des filaments de phase dispersée se forment pour un nombre ca-
pillaire Cad > 10−2 et des gouttelettes sont formées sinon. Cette limite est remarquable
car le rapport de viscosités est totalement différent (inversion de phase). Le régime de
tip-streaming est quant à lui atteint pour de très grandes vitesses de phase continue
(uc > 0, 10 m.s−1) et la formation de filament pour ud > 0, 05 m.s−1.
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Fluides non-newtoniens Dans le cas de la phase continue non-newtonienne, le régime
de tip-streaming est observé sur une plus grande gamme de débits (figure 4.11). Cepen-
dant, plus que le caractère non-newtonien de la phase dispersée, les débits et les viscosités
sont à mettre en cause dans l’apparition de ce régime : il est également possible d’observer
la formation de très petites gouttelettes en tip-streaming avec des fluides newtoniens.

Figure 4.11 – Formation de gouttelettes de HS5 dans PAAm 0,01% en présence de SDS
2% en régime de tip-streaming

Même si les diagrammes pourraient sembler proches entre ces deux solutions, en dehors
du fait que les transitions vers les régimes de tip-streaming et de formation de filaments se
font à des nombres capillaires inférieurs avec la solution non-newtonienne, une distinction
majeure intervient dans la formation de gouttelettes satellites. Celles-ci se forment à la
suite des gouttelettes primaires. Le mécanisme de leur formation sera détaillé par la suite.
Il est cependant possible de constater tout d’abord qu’il n’y a globalement qu’une seule
gouttelette satellite avec la solution de SDS alors qu’il y en a plusieurs avec la solution
de PAAm. Il peut y en avoir jusqu’à plus de 10, de tailles différentes.

La figure 4.12 présente trois diagrammes de régimes pour la formation de gouttelettes
de HS5 dans des solutions de PAAm (50 ppm, 200 ppm et 1000 ppm) en présence de SDS
2%. Les solutions les moins concentrées (50 et 200 ppm) sont très peu rhéofluidifiantes
en raison de la présence de SDS (voir annexe A.2.2) et de la faible quantité de PAAm
présente. La viscosité est cependant doublée pour la solution de 200 ppm par rapport
à la 50 ppm. Il est toutefois possible de constater que les diagrammes pour ces deux
concentrations sont très proches, avec des transitions de régimes relativement semblables.
Dans ces phases continues plus visqueuses que l’eau, le régime de tip-streaming apparaît
plus facilement qu’avec une solution aqueuse de SDS. Le caractère légèrement élastique
doit également intervenir. Pour la solution plus fortement non-newtonienne de 1000 ppm,
le régime de tip-streaming apparaît bien plus tôt (à de plus faibles Cac). Le régime de
tip-streaming est ainsi facilité par un débit important de phase continue (Cac > 2.10−2)
et de faibles débits de phase dispersée. La limite est mobile suivant le caractère plus ou
moins viscoélastique de la phase continue.

La solution de PAAm 1000 ppm présente surtout le régime de formation de filaments
(T : threading) qui prend une proportion bien plus importante des régimes d’écoulements.
A forts Cac (> 10−2), des filaments de phase dispersée se forment même à faibles débits de
phase dispersée (Cad < 10−3). Comme pour les émulsions inverses, la cohérence de l’écou-
lement apportée par la viscosité élevée et l’élasticité du PAAm induit une stabilisation
plus importante du régime de filaments.
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(a) PAAm 50ppm (b) PAAm 200ppm

(c) PAAm 1000ppm

Figure 4.12 – Diagramme des régimes d’écoulement : HS5 dans PAAm en présence de
SDS 2% (P : plug droplet ; D : droplet ; TS : tip-streaming ; T : threading)

4.3 Formation de gouttelettes dans une géométrie
flow-focusing : champs de vitesse

La mesure des champs de vitesse permet de mieux appréhender la circulation des
fluides, et dans le cas de l’émuslification en microcanaux, le détachement des gouttelettes
lors de leur formation. Des mesures de champs de vitesse dans la phase continue lors de
la formation de bulles dans une jonction flow-focusing a été réalisée par Fu et al. (2009).
Il est cependant possible que les différences importantes dans les viscosités et les tensions
interfaciales mises en jeu dans le cas d’un écoulement diphasique faisant intervenir deux
liquides aient une influence non négligeable sur ces champs de vitesse. Il serait ainsi
intéressant de pouvoir les comparer.

De plus, les études déjà menées sur les champs de vitesse lors de la formation de
gouttelettes dans un système flow-focusing s’intéressent majoritairement à des fluides
newtoniens (Funfschilling et al. (2009)) et à la recirculation interne dans les gouttelettes à
des instants ultérieurs à leur formation (Sarrazin et al. (2006)). Concernant les jonctions
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T, des études ont également présenté les champs de vitesse correspondant à la circulation
du fluide dans une gouttelette pendant sa formation (Nguyen et al. (2006)) mais pour des
débits extrêmement faibles ou encore après leur formation (Kinoshita et al. (2007)).

Les champs de vitesse dans la phase continue et dans la phase dispersée ont été me-
surés lors de la formation de gouttelettes dans les jonctions flow-focusing par µPIV. Les
particules traçantes utilisées ici étant en solution dans l’eau, des émulsions directes ont
été utilisée pour réaliser les mesures dans la phase continue et des émulsions indirectes
pour les mesures dans la phase dispersée.

4.3.1 Champs de vitesse dans la phase continue

4.3.1.1 Phase continue newtonienne

La figure 4.13 présente les champs de vitesse qui sont typiquement mesurés dans
la phase continue lors de la formation de gouttelettes d’huile de silicone dans l’eau en
jonction flow-focusing (FF400) dans un régime de type « bouchon ». Aucune échelle de
temps n’est indiquée en raison de la rapidité du phénomène de formation des gouttelettes
(quelques ms). Il n’est en effet pas possible d’observer les champs de vitesse pour toutes
les étapes de formation de la gouttelette ; les images présentées correspondent donc à
des gouttelettes différentes. Cependant, étant donné la régularité de la formation des
gouttelettes et leur faible polydispersité, il est possible de concevoir que ces champs de
vitesses sont représentatifs pour toutes les gouttelettes.

Ces champs de vitesse sont similaires à ceux qui avaient été observés par Fu et al.
(2010) lors de la formation de bulles en solution aqueuse pour une configuration de canal
identique. En raison de la présence de la phase dispersée, les champs de vitesse ne sont pas
uniformes dans les canaux latéraux d’arrivée de la phase continue. De plus, la vitesse dans
le canal de sortie est bel et bien plus importante que dans les canaux d’entrée (diminution
de la section de passage du fluide pour un débit volumique constant), avec un rapport
environ égal à 4 comme en écoulement gaz / liquide. La différence de viscosité n’a ainsi
pas d’incidence sur le champ de vitesse dans la phase continue.

Les courants vont de la phase continue et entrent directement dans le canal de sortie
(figure 4.13a) lorsque la phase dispersée commence à arriver dans l’intersection.

Au fur et à mesure de l’avancée de la phase dispersée dans l’intersection vers la sortie
(figures 4.13b et 4.13c), la section de passage de la phase continue diminue, permettant
l’observation d’une accélération du fluide dans cette section. La phase dispersée « bouche »
ensuite la sortie (figure 4.13d) avant la rupture. Juste après la rupture, l’écoulement est
fortement perturbé (figure 4.13e), ce qui témoigne de l’énergie surfacique libérée à cet
instant. Il est possible d’observer un point d’arrêt autour de la gouttelette satellite qui ne
suit pas immédiatement la gouttelette principale dans le canal de sortie - ce temps d’arrêt
va dépendre des débits mis en jeu.

La vitesse de cisaillement moyenne est de l’ordre de la centaine de s−1 pour les dif-
férentes étapes de formation de la gouttelette. Ce champ est présenté sur la figure 4.14
pour l’étape d’amincissement du cou de la figure 4.13d.

Le cisaillement est le plus intense à la base du cou, ce qui va tendre à faciliter la
rupture. Cette zone, située juste avant le canal de sortie, est la zone de cisaillement la
plus intense quelle que soit l’étape de formation : cela facilite à la fois la recirculation que
nous aborderons au paragraphe 4.3.2 qui suit et aussi le détachement de la gouttelette.
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(a) Entrée de la phase dispersée (b) Avancée de la phase dispersée

(c) Arrivée dans le canal de sortie (d) Amincissement du cou

(e) Rupture (f) Échelle

Figure 4.13 – Champs de vitesse dans la phase continue lors de la formation de gout-
telettes d’huile de silicone HS5 dans l’eau en présence de SDS 2% (Qc = 100 µL.min−1 ;
Qd = 20 µL.min−1)
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Figure 4.14 – Vitesse de cisaillement lors de l’amincissement du cou (étape de la figure
4.13d)

Il est également possible de constater que la vitesse de cisaillement n’est pas uniforme
dans le canal de sortie : c’est dû à la perturbation provoquée par la présence de l’entrée
de phase dispersée et l’orientation de l’écoulement vers le canal de sortie.

Les pressions qui agissent principalement lors du détachement des gouttelettes sont :
– énergie cinématique :

∆Pu =
1
2

ρu2 (4.9)

– tension interfaciale :

∆Pσ =
2σ

R
(4.10)

– cisaillement :
τ = µγ̇ (4.11)

Pour le cas présenté sur la figure 4.13, les forces capillaires dominent la rupture, la
pression correspondant étant de 6,9 Pa alors que le cisaillement s’élève seulement à 0,1
Pa et l’énergie cinématique à 0,05 Pa. Les conditions locales rapprochent néanmoins ces
valeurs les unes des autres et il est difficile de conclure fermement quant au jeu précis des
forces en mode dynamique.

4.3.1.2 Phase continue non-newtonienne

Pour des régimes semblables de type dripping (formation de bouchons), il n’est pas
possible de distinguer clairement des différences majeures dans les champs de vitesse entre
des phases continues newtoniennes et non-newtoniennes (solutions de PAAm), malgré le
fait que les vitesses de cisaillement placent la viscosité du fluide non-newtonien dans la
zone de rhéofluification. Il est toutefois envisageable qu’il y ait bel et bien des différences
mais qu’elles n’apparaissent pas clairement dans ces mesures de champ de vitesse.
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L’utilisation d’une solution non-newtonienne de PAAm 0,1% et de SDS 2% permet
d’observer un régime de tip-streaming, avec la formation de gouttelettes en bout de phase
dispersée. Les champs de vitesse et de cisaillement sont présentés sur la figure 4.15.

(a) Après détachement d’une gouttelette :
champ de vitesse

u (m/s)

(b) Avant détachement d’une gouttelette : champ de
vitesse
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Figure 4.15 – Champs de vitesse dans la phase continue lors de la formation de goutte-
lettes d’huile de silicone HS5 dans une solution de PAAm 0,1% en présence de SDS 2%
(Qc = 300 µL.min−1 ; Qd = 4 µL.min−1)

Le champ de cisaillement est le plus intense à l’extrémité du doigt de la phase disper-
sée, lieu de détachement de la gouttelette. La vitesse de cisaillement en amont de cette
extrémité varie très peu alors qu’elle est plus ou moins étalée lorsqu’une gouttelette se
détache ou non. Les champs de vitesse présentent les efforts plus intenses mis en jeu sur
l’extrémité et surtout l’inclinaison des vecteurs vitesses qui conduisent à la rupture à
cette extrémité. Même si dans ce cas le cisaillement est multiplié par 10 par rapport au
cas présenté dans le paragraphe 4.3.1.1, la pression capillaire l’est également. De la même
manière, il est possible que localement ces pressions aient des valeurs du même ordre de
grandeur.
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4.3.2 Champs de vitesse dans la phase dispersée

Les mesures ont ici été réalisées dans la jonction FF250 en verre. Des gouttelettes
d’eau ou de solution de PAAm 0,02% sont formées dans l’huile de silicone 5 mPa.s. Les
débits de phases continue Qc et dispersée Qd ont été fixés respectivement à 100 µL.min−1

et 1 µL.min−1, correspondant à un nombre de Reynolds de 1,3 pour l’huile de silicone. Le
choix de cet important rapport de débits (Qc/Qd = 100) est dû à l’élasticité de la phase
dispersée non-newtonienne de polyacrylamide. En effet, dans les conditions de cisaillement
imposées par la phase continue, pour des rapports de débits plus faibles, la formation de
gouttelettes non-newtoniennes ne se faisait que très en aval de la jonction en croix des
canaux, contrairement à ce qui est observé avec la phase dispersée newtonienne.

Avec un rapport de débits aussi important que celui étudié, la formation des goutte-
lettes commence en régime de jet. En effet, pour des rapports de débits plus faibles, la
phase dispersée s’avançant dans le canal va toucher les parois du canal de sortie avant
qu’il y ait formation du cou où va se situer la rupture de la gouttelette. Cependant, dans
les conditions de débits utilisées ici, le cou se forme sans que la phase dispersée ne touche
les parois. Les gouttelettes formées ne sont alors pas des bouchons (dont la longueur est
supérieure à la largeur du canal), mais des gouttelettes rondes possédant un diamètre égal
à celui de la largeur du canal. L’intérêt principal du choix de ce débit est le fait que les
interfaces phase aqueuse / phase huileuse ont la même forme pour l’eau et la solution de
polyacrylamide lors des premières étapes de formation des gouttelettes.

4.3.2.1 Arrivée à l’intersection

Lors de l’entrée du fluide dans le canal principal, la phase dispersée commence à entrer
dans l’intersection en formant un dôme et avance vers le canal de sortie. La formation
de deux boucles de recirculation du fluide dans cette phase peut être observée (figure
4.16a). Ces boucles vont se développer au fur et à mesure que le fluide va pénétrer dans
l’intersection entre les différents canaux. L’interface n’apparaît pas comme rigide malgré
la présence de tensioactif. En effet, le mouvement du fluide est transmis non seulement
perpendiculairement à l’interface mais aussi tangentiellement à l’interface. La circulation
établie suit l’entraînement de la phase continue (figure 4.13a) : près des parois extérieures
de la gouttelette, le fluide avance dans le même sens que la phase continue, et retourne vers
l’entrée de la phase dispersée au cœur de la gouttelette. Ces observations sont conformes
à ce qui avait été constaté pour des jonctions T (Nguyen et al. (2006); Timgren et al.
(2008)).

Les boucles de recirculation sont observées à la fois pour le fluide newtonien et pour
le fluide non-newtonien. Cependant, leur forme et le nombre de boucles les différencient.
Alors que pour le fluide newtonien les deux boucles sont bien formées, la présence de
plusieurs centres de vortex dans une boucle est observée pour le fluide PAAm. De plus,
le nombre de boucles peut varier d’une gouttelette à l’autre, et même à l’intérieur d’une
même gouttelette : dans la figure 4.16b alors que dans une boucle se trouve un seul vortex,
la seconde boucle en comporte deux. Les boucles sont également plus allongées pour le
fluide non-newtonien, alors que le centre des boucles est situé plus en avant dans la gout-
telette en formation. Ces observations sont liées à la viscoélasticité de la phase dispersée.
Elles ne sont probablement pas sans analogie avec la turbulence viscoélastique à faible
nombre de Reynolds observée par Groisman et Steinberg (2000). Dans les fluides non-
newtoniens viscoélastiques, il est possible d’observer des écoulements secondaires, d’une
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intensité certes bien inférieure à celle du champ de vitesse global et difficiles à détecter,
même dans des écoulements rectilignes (Xue et al. (1995); Siginer et Letelier (2011)) :
de tels effets sont certainement amplifiés dans des écoulements plus complexes comme
ceux observés ici. En particulier, à cette échelle, les nombres de Deborah ou de Weis-
senberg peuvent être plus importants qu’à macroéchelle, amplifiant les caractéristiques
viscoélastiques des fluides.

(a) Eau (b) PAAm 0,02%

Figure 4.16 – Champs de vitesse dans la phase dispersée lors de la formation de goutte-
lettes aqueuses dans l’huile : avancée dans l’intersection

4.3.2.2 Dans le canal de sortie

Pour le fluide newtonien, ces boucles de recirculation ne sont plus visibles lors de
l’entrée de la phase dispersée dans le canal de sortie au niveau de la tête de la gouttelette.
A cet instant de la formation de la gouttelette, une plus grande différence entre les fluides
non-newtonien et newtonien est cependant constatée.

Alors que pour le fluide newtonien les vecteurs de vitesse sont droits et dirigés dans le
sens de l’écoulement de la gouttelette dès que celle-ci commence à pénétrer dans le canal
de sortie (figure 4.17), des boucles de recirculation sont encore observées pour le poly-
acrylamide. Les vecteurs de vitesse dans la gouttelette qui va se détacher sont rectilignes,
comme pour le fluide newtonien. Toutefois, derrière le cou de la gouttelette en formation,
les boucles subsistent. Elles sont cependant moins développées que lors de l’étape pré-
cédemment décrite : l’avancée du fluide dans le canal est plus rapide et les contraintes
d’élasticité plus importantes. De plus, quand ces boucles ne sont pas observées, les vecteurs
de vitesse dans cette zone ne sont pas rectilignes, mais des écoulements secondaires sont
visibles (figure 4.18). Le fluide 0,02% PAAm étant un fluide rhéofluidifiant dont on peut
caractériser la viscosité par une loi de puissance, les conditions de cisaillement imposées
par la circulation de la phase continue autour de la gouttelette y modifient certainement la
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viscosité du fluide, d’où ces recirculations internes et instabilités qui n’étaient pas obser-
vées avec le fluide newtonien. Les instabilités sont cependant moins développées que lors
de l’étape précédente : les contraintes élastiques sont normalement plus intenses quand le
gradient de vitesses dans le fluide dans le canal est plus important.

Figure 4.17 – Champs de vitesse dans la phase dispersée lors de la formation de goutte-
lettes d’eau dans l’huile : entrée dans le canal de sortie

Quand la largeur du cou de la gouttelette newtonienne diminue, les boucles de recir-
culations se remettent en place entre le canal d’entrée et le cou de la gouttelette (figure
4.19). Ces boucles sont allongées et conduisent au détachement de la gouttelette. La gout-
telette se détache pendant que la phase dispersée retourne dans son canal d’entrée. Le
cou qui s’allonge et s’amincit est étiré entre les 2 directions opposées comme les champs
de vitesse le montrent. Des champs de vitesse du même type peuvent être observés pour
le fluide non-newtonien, mais moins symétriques et moins stables.

Après le détachement de la gouttelette, la différence de vitesse entre la phase dispersée
et la phase aqueuse n’est pas suffisamment importante pour permettre l’observation du
champ de recirculation interne observé par Sarrazin et al. (2006). De plus, les gouttelettes
formées étant plutôt petites dans le cas présent (diamètre comparable à la largeur du
canal), ces champs risquent d’être moins importants, et de se développer bien plus en aval
de l’écoulement (distance trop importante par rapport à la longueur du canal disponible,
ou, la gouttelette ne touchant pas les parois, moindre friction au voisinage des parois du
canal et donc recirculation moins intense). Le canal très étroit et les gouttelettes très
longues utilisés par Sarrazin et al. (2006) entraînent des effets de parois très importants
qui rapprochent la circulation d’un phénomène de reptation.
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Figure 4.18 – Champs de vitesse dans la phase dispersée lors de la formation de goutte-
lettes de PAAm 0,02% dans l’huile : entrée dans le canal de sortie

Figure 4.19 – Champs de vitesse dans la phase dispersée lors de la formation de goutte-
lettes d’eau dans l’huile : décroissance du cou avant rupture
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4.3.2.3 Régime tip-streaming

Lors du régime tip-streaming, la phase dispersée possède une interface plus conique
avec la phase continue, les gouttelettes se formant à l’extrémité de ce cône. Ce régime
a été observé pour une phase continue eau et une phase dispersée d’huile minérale. Les
boucles de recirculation sont ici constamment visibles en amont de la zone de détachement
des gouttelettes (figure 4.20). Ces boucles sont conformes avec observations de Anna et
Mayer (2006) pour le régime de tip-streaming. La perturbation dans les champs de vitesse
à l’intérieur de la phase dispersée ne se situe qu’à l’endroit de la rupture, avant le cou.
Les vitesses sont ici cependant trop élevées pour une zone de mesure trop petite pour
effectuer des mesures à cet endroit.

Figure 4.20 – Champ de vitesse lors de la formation d’une gouttelette d’eau (1 mL/min)
dans l’huile minérale (100 mL/min)

4.3.3 Bilan : champs de vitesse

L’utilisation d’un système de µPIV nous a permis d’observer les champs de vitesse
externe et interne d’une gouttelette en formation dans une jonction flow-focusing. La
phase dispersée, pincée par la phase continue en avançant dans l’intersection, est le lieu
d’une recirculation du fluide selon deux boucles contrarotatives. Les champs de vitesse
dans la phase continue sont identiques à ceux observés pour des formations de bulles dans
les mêmes jonctions. De plus nombreuses instabilités ont été observées dans le fluide non-
newtonien 0,02% PAAm. Le centre des boucles, en avant de la gouttelette pour le fluide
newtonien, est plus allongé pour le fluide non-newtonien ou encore le lieu de plusieurs
vortex dus à l’origine viscoélastique du fluide. De même, lors de l’avancée de la gouttelette
avant son détachement dans le canal de sortie, les champs de vitesse sont plus complexes
pour le fluide non-newtonien (présence de vortex contrarotatifs et d’instabilités). Les
différences peuvent être dues aux mouvements relatifs entre les deux phases conduisant
aux différentes conditions de cisaillement et à une modulation de la viscosité locale du
fluide non-newtonien ou encore à l’élasticité.
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4.4 Taille et dynamique de formation des gouttelettes

Nous allons maintenant nous intéresser aux gouttelettes formées dans les jonctions
flow-focusing. Par gouttelettes, il faut comprendre ici les gouttelettes principales, qui sont
les plus grosses, et les gouttelettes satellites, qui peuvent être multiples et se forment à la
suite des gouttelettes principales et ont une taille bien inférieure à celles-ci. La figure 4.21
présente un cas typique de la formation d’une gouttelette principale et d’une gouttelette
satellite qu’il a été possible d’observer en régime de formation de type bouchon.

(a) 3,22 s (b) 4,22 s

(c) 4,36 s

Largeur du cou

(d) 4,44 s

Gouttelette
   satellite

Gouttelette
 principale

(e) 4,48 s

Figure 4.21 – Formation de gouttelettes de HS5 dans une solution de SDS 2% en géo-
métrie flow-focusing FF400 (Qc = 100 µL.min−1 et Qd = 100 µL.min−1)
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4.4.1 Taille des gouttelettes principales

Ce premier paragraphe concerne tout d’abord la taille des gouttelettes principales dans
le cas de fluides newtoniens pour la phase continue et pour la phase dispersée. Nous allons
découpler la modification du rapport de viscosités des deux phases des autres paramètres.
Les émulsions formées sont tout d’abord des émulsions directes d’huile de silicone HS5
dans des solutions de SDS sauf pour le paragraphe 4.4.1.5 concernant l’influence de la
viscosité.

4.4.1.1 Influence des débits

Concernant l’évolution du volume de la gouttelette principale avec le débit de phase
dispersée, il est possible d’observer une faible augmentation du volume des gouttelettes
lorsque ce débit augmente (figure 4.22).
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Figure 4.22 – Évolution de la taille des gouttelettes principales de HS5 formées dans une
solution de SDS 2% dans le canal FF400 en fonction du débit de la phase dispersée

Cette évolution n’est cependant pas comparable avec l’influence du débit de la phase
continue. Conformément à ce qui est observé classiquement dans les jonctions flow-focusing,
lorsque le débit de phase continue augmente, à débit de phase dispersée constant, les gout-
telettes formées ont un volume qui diminue (figure 4.23).

Toutefois, la gamme de débits de phase dispersée balayée est plus petite que celle
des débits de phase continue. L’influence du débit de phase dispersée n’intervient que
pour des valeurs comparables de débits de phase dispersée et continue, c’est-à-dire pour
des rapports de débits Qd/Qc ≥ 1 et Cad ≥ 10−2. Sauf exception clairement notifiée,
les résultats présentés respectent la condition Qd/Qc < 1, permettant de s’affranchir
majoritairement de cette influence. Le rapport des viscosités peut également entrer en
compte, mais nous discuterons de cette influence ultérieurement.
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Figure 4.23 – Évolution de la taille des gouttelettes principales de HS5 formées dans une
solution de SDS 2% dans le canal FF400 en fonction du débit de la phase continue

4.4.1.2 Influence de la taille du canal

La taille du canal n’a globalement pas d’influence sur la taille adimensionnelle des
gouttelettes formées (figure 4.24). Le léger écart entre les différentes tailles peut provenir
de la fabrication des canaux, qui ne sont pas forcément totalement symétriques (micro
fraisage). La proportionnalité entre le volume adimensionnel des gouttelettes et le nombre
de Reynolds dans la phase continue reste le même quelle que soit la taille des canaux.
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Figure 4.24 – Évolution de la taille des gouttelettes principales de HS5 formées dans
dans une solution de SDS 2% pour différentes tailles de canal de section carrée pour
10−2 < Red < 10−1
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4.4.1.3 Influence de la concentration en tensioactif

La concentration minimale nécessaire pour réaliser une émulsification est un para-
mètre important industriellement : cette valeur entre en jeu à la fois dans la fabrication
de l’émulsion et également dans sa stabilisation au cours du temps. Ainsi, ce paramètre
a été ici étudié dans le cadre de la formation des gouttelettes. Dans ce paragraphe, des
gouttelettes de HS5 sont formées dans des solutions de SDS de différentes concentra-
tions dans la jonction FF400. La concentration en tensioactif a varié entre 2% (10 fois la
concentration micellaire critique) et 0,2% (légèrement inférieur à la CMC). Dans ce cas,
la tension interfaciale entre les deux phases n’a pas été modifiée de plus de 2 mN.m−1.
Des valeurs inférieures de concentration en tensioactif n’ont pas pu être étudiées en rai-
son de problèmes de mouillage qui apparaissaient alors, conduisant à des écoulements
désordonnés.

Dans la gamme de débits étudiés, le nombre capillaire dans la phase continue est
compris entre 0,005 et 0,1. Pour les débits plus élevés, Qc = 2000 µL.min−1, le régime
tend à passer d’un régime de formation de gouttelettes vers un régime de jet.

Les gouttelettes formées ont une taille comprise entre 0,01 et 0,2 µL. L’indice de
polydispersité (Garstecki et al. (2005)) est défini par :

ipoly =
δ

dmoyen

× 100 (4.12)

Le coefficient de variation moyen du volume des gouttelettes est de 2,5 %. Cette valeur
est supérieure à la valeur optimale qui peut être atteinte dans un microsystème, mais reste
tout à fait convenable étant donné la largeur de la gamme de débits étudiés.

L’évolution de la taille des gouttelettes en fonction du nombre capillaire est présenté
sur la figure 4.25. Le choix du nombre capillaire pour présenter les résultats a été fait
pour tenir compte de la tension interfaciale à l’équilibre, même si la valeur varie très peu
entre les différentes solutions étudiées. La taille des gouttelettes suit une même loi de
puissance quelle que soit la concentration en tensioactif. Il est possible que des tendances
plus nettes se dégagent dans des conditions de débits plus élevés, mais un passage vers un
autre régime de formation des gouttelettes (type tip-streaming) est fortement probable.

Une telle évolution de la taille des gouttelettes en fonction de la concentration en ten-
sioactif a été observée par Wang et al. (2009) pour la formation de gouttelettes d’hexane
dans l’eau dans une jonction T en présence de SDS et de Tween20 à différentes concen-
trations. La présence de SDS à des concentrations supérieures à 10 CMC n’avait alors
pas d’influence sur la taille des gouttelettes alors que pour le Tween20 ce n’était pas le
cas, les résultats de Peng et al. (2011) et Wu et al. (2008) étant ainsi confirmés. Wang
et al. (2009) ont expliqué ces résultats comme venant de la rapide adsorption du SDS
aux interfaces (faible masse molaire) par rapport au Tween20 (masse molaire quatre fois
plus élevée). Dans les microsystèmes, le temps de formation des gouttelettes et le temps
d’adsorption aux interfaces peut se rapprocher, en particulier à l’instant de la rupture. La
tension interfaciale dynamique serait ainsi ici un paramètre plus pertinent que la tension
interfaciale à l’équilibre. Sugiura et al. (2004) ont montré qu’à de faibles concentrations
en tensioactif, la tension interfaciale dynamique influence la formation des gouttelettes
dans le cas d’une géométrie de type « terrasse ». La tension interfaciale peut en particulier
modifier l’amincissement du cou juste avant la rupture (Roché et al. (2009)). Jin et Stebe
(2007) ont quant à eux considéré la forme du cou et établit un classement en fonction
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Figure 4.25 – Évolution de la taille de gouttelettes principales de HS5 en formation dans
des solutions de SDS de différentes concentrations dans la jonction FF400 en fonction du
nombre capillaire dans la phase continue pour Cad = 8.10−3

de la valeur du rapport entre la vitesse de diffusion du tensioactif dans la solution et sa
vitesse de convection à l’interface.

Les résultats présentés ici s’accordent avec ces constatations : la concentration en
tensioactif n’entre en jeu à l’échelle de la gouttelette principale que pour de faibles valeurs
(concentration proche de la CMC) pour un tensioactif de faible masse molaire tel que le
SDS.

4.4.1.4 Taille des gouttelettes principales pour un rapport de viscosités Λ =
5 : bilan

Comme nous venons de le voir, les paramètres influençant la taille des gouttelettes
principales de l’émulsion de HS5 dans l’eau (rapport des viscosités Λ = 5) en présence de
SDS ne dépendent principalement que des débits. Par regroupement de tous les résultats
présentés dans les paragraphes 4.4.1.1 et 4.4.1.2 la taille des gouttelettes principales a été
exprimée sous la forme de :

Vg

a3
= δ

(

Qd

Qc

)α

Reβ
c (4.13)

Toutefois, l’expression obtenue (α = 0, 18, β = −0, 15 et δ = 2, 75) est particulièrement
imprécise quand Vg

a3 ≤ 0, 5. En effet, sous cette condition limite, 75% des points ont une
erreur de plus de 25%, alors que ce n’est pas le cas pour Vg

a3 > 0, 5.
Il est possible de deviner une différence de comportement du volume des gouttelettes

à cette limite Vg

a3 > 0, 5 en observant la figure 4.23 pour laquelle il y a un changement de
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pente pour le débit Qd = 4 µL.min−1 (voir les lignes en pointillés sur la figure 4.23). Le
nombre de points sur cette courbe n’est cependant pas suffisant pour distinguer clairement
une influence nette. La valeur de cette limite sera expliquée dans le chapitre 5 dans les
jonctions T pour laquelle cela est plus clairement visible.

Une séparation en deux corrélations distinctes a ainsi été réalisée en dessous et au-
dessus d’une taille critique

(
Vg

a3

)

CR
= 0, 5. Les expressions permettant d’obtenir la taille

des gouttelettes principales pour Λ = 5 sont donc (réalisées à partir de 130 couples de
débits) :

Vg

a3
=







3, 02
(

Qd

Qc

)0,11
Re−0,37

c pour Vg < 0, 5a3

2, 75
(

Qd

Qc

)0,18
Re−0,15

c pour 3a3 > Vg > 0, 5a3
(4.14)

pour Rec ∈ [0, 4 ; 100] et Qd

Qc
∈ [0, 001 ; 3].

La figure 4.26 présente le diagramme de partition entre les résultats expérimentaux et
ceux obtenus par la corrélation 4.14, qui reste correct au-dessus et en dessous de la valeur
de taille limite

(
Vg

a3

)

CR
.
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Figure 4.26 – Comparaison du volume des gouttelettes principales expérimental et cal-
culé

Ainsi, pour des gouttelettes plus petites que la taille du canal, le débit de phase
dispersée entre moins en compte alors que le débit de la phase continue prend lui plus
d’importance. Cela correspond bien à ce qui a été observé pour les influences respectives
de ces débits. De plus, la forme de cette expression est semblable à celle qu’avaient obtenue
Tan et al. (2008) avec des coefficients du même ordre de grandeur, introduisant cependant
une dépendance du nombre capillaire plutôt que le nombre de Reynolds. Cette différence
n’en est cependant pas une, car dans notre cas il y a similitude entre ces deux nombres pour
les résultats présentés ci-avant. Dans les expériences de Tan et al. (2008), les gouttelettes
formées n’ont cependant jamais un diamètre inférieur à la taille du canal, et il n’est pas
possible de vérifier la séparation en deux domaines Vg < 0, 5a3 et Vg > 0, 5a3 observée
dans notre cas.
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4.4.1.5 Influence du rapport de viscosités

Le rapport de viscosités tient une place importante dans les régimes de formation des
gouttelettes. En effet, pour des fluides possédant des viscosités trop différentes, la fenêtre
de débits permettant la formation des gouttelettes peut devenir particulièrement petite :
des régimes stratifiés sont formés facilement pour une grande gamme de débit par exemple
si la viscosité de la phase dispersée est bien plus grande que celle de la phase continue.

D’une manière générale, à rapports de débits constants, la taille des gouttelettes prin-
cipales est d’autant plus grosse que le rapport de viscosités Λ est important.

Pour de petites tailles de gouttelettes (Vg

a3 < 0, 5), l’expression donnant la taille des
gouttelettes en fonction du rapport des débits et du nombre de Reynolds dans la phase
continue reste valable en apportant une correction due à la modification du rapport de
viscosités et de la tension interfaciale (tensioactifs différents car des émulsions inverses
sont formées) :

Vg

a3
= 0, 49

(

Qd

Qc

)0,11

Re−0,37
c

(

µd

µc

)0,26 (
σ

σref

)
−0,42

pour Vg < 0, 5a3 (4.15)

Le diagramme de partition correspondant est présenté sur la figure 4.27.
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Figure 4.27 – Comparaison du volume des gouttelettes principales expérimental et cal-
culé pour les petites gouttelettes

Pour des gouttelettes plus grosses, une telle expression ne permet pas de représenter
avec précision la taille des gouttelettes, l’erreur engendrée étant de plus de 30% pour
représenter les points. En effet, pour les plus grosses gouttelettes formées, i.e. pour les
débits de phase continue les plus faibles, quand la viscosité de la phase continue augmente,
le débit de phase dispersée prend une importance plus grande surtout pour les débits de
phase continue les plus faibles. Ainsi, alors que pour les petites gouttelettes (Vg

a3 < 0, 5),
cette erreur due au débit peut se fondre dans l’expression générale, cela n’est plus possible
avec les gouttelettes les plus grosses.
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4.4.1.6 Polydispersité : formation de gouttelettes satellites

Lors du calcul de la polydispersité cité ci-avant, seule la gouttelette principale a été
prise en compte, témoignant de la très forte reproductibilité des phénomènes dans cet
écoulement microfluidique. Cependant, une gouttelette satellite se forme également à la
suite de la gouttelette principale.

La figure 4.28 présente la formation de telles gouttelettes satellites pour différents
débits de phase continue. Quelques remarques peuvent être faites par simple observation
des images :

1. la taille de la gouttelette satellite varie avec le débit de la phase continue : plus le
débit de phase continue est important, plus la gouttelette satellite est grosse ;

2. la forme du cou entre la gouttelette principale sur le point de se détacher et le doigt
de phase dispersée n’est pas la même pour les différents débits de phase continue

3. la cinétique de la rupture n’est pas identique pour les différents débits présentés,
les images ne correspondant pas aux mêmes instants lors de la formation de la
gouttelette mais plutôt à des formes d’interface semblables.

(a) Qc = 100 µL.min−1

(b) Qc = 300 µL.min−1

(c) Qc = 900 µL.min−1

Figure 4.28 – Formation de gouttelettes satellites de HS5 (Qd = 100µL.min−1) dans une
solution de SDS 2% en géométrie flow-focusing FF400 (2000 images par seconde) pour
différents débits

Dans la suite de ce chapitre, nous allons nous intéresser à étudier la rupture du cou et
la formation de cette gouttelette satellite.
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4.4.2 Rupture du cou

Le minimum de la largeur du cou de la gouttelette lors de l’avancée de la phase
dispersée vers le canal de sortie a été mesuré en fonction du temps. Ce minimum est
appelé largeur (ou diamètre) du cou dans un souci de concision. Nous avons ainsi étudié
la rupture, sous la condition Qd < Qc. Il a tout d’abord été observé que cette diminution
de largeur est très reproductible d’un essai à l’autre, même pour différentes vitesses de
prise d’images et différentes gouttelettes, en particulier pour des temps supérieurs à la
milliseconde (figure 4.29).

La cinétique de rupture peut se diviser en trois étapes :
– d

a
> 0, 3 : décroissance plutôt lente du cou de la gouttelette (étape 1),

– 0, 1 < d
a

< 0, 3 : accélération de la décroissance du cou (étape 2),
– d

a
< 0, 1 : ralentissement de la décroissance jusqu’à la rupture (étape 3).
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Figure 4.29 – Évolution de la largeur du cou de la gouttelette en fonction du temps
restant avant la rupture lors de la formation de gouttelettes de HS5 (Qd = 75 µL.min−1)
dans une solution de SDS 2% (Qc = 75 µL.min−1) dans la jonction FF300 : comparaison
pour différentes gouttelettes à différentes fréquences de prise d’images

Les résultats de décroissance lente (étape 1) sont accessibles avec la caméra rapide
CamRecord600 alors qu’il est nécessaire d’utiliser la caméra Phantom pour observer les
phénomènes suivants (étapes 2 et 3) étant donné les temps extrêmement courts mis en
jeu.

4.4.2.1 Influence des débits pour un rapport de viscosités Λ = 5

Des gouttelettes de HS5 sont formées dans une solution de SDS 2% dans les jonctions
FF400 et FF800. Dans ces conditions, le débit de phase dispersée a une influence limitée
sur la décroissance lente du diamètre du cou de la gouttelette. La figure 4.30a présente
ainsi la rupture du cou de gouttelettes pour un débit de phase continue constant et un
débit de phase dispersée qui varie. La superposition des courbes pour les deux premières
étapes de la rupture est excellente.
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La troisième étape, qui se caractérise par un décrochement bien net, ne présente plus
une superposition aussi nette que pour les deux premières étapes. En observant les gout-
telettes en formation, il est possible de distinguer ces trois étapes :

– étape 1 : décroissance du cou assez localisée sur une courte longueur de la gouttelette
(figure 4.30b),

– étape 2 : décroissance du cou et allongement de cette zone (figure 4.30c),
– étape 3 : décroissance plus faible mais fort allongement du cou (figure 4.30d) ; cette

phase terminale correspond au passage du cou de la gouttelette d’une forme de selle
de cheval à une forme de tube cylindrique.
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Figure 4.30 – Évolution du diamètre du cou de gouttelettes de HS5 formées dans une
solution de SDS 2% (Qc = 800 µL.min−1) dans le système FF800
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La figure 4.31 présente l’évolution du cou de la gouttelette en fonction du temps pour
différents débits de phase continue (de 35 à 900 µL.min−1) et différents débits de phase
dispersée (de 4 à 100 µL.min−1). Une influence du débit de la phase continue est bien nette
alors qu’il n’y a pas d’influence du débit de la phase dispersée, comme nous venons de le
présenter, et ceci pour une large gamme de débits de phase dispersée. Ces résultats sont
en accord avec ce qui a été observé pour la taille des gouttelettes principales (paragraphe
4.4.1.1). Il est possible d’approcher la décroissance lente du cou de la gouttelette par
une loi de puissance. La figure 4.31 laisse supposer que cette loi de puissance dépend
principalement du débit de la phase continue.
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Figure 4.31 – Évolution du diamètre du cou de gouttelettes de HS5 en formation dans
une solution de SDS 2% dans le système FF400 pour différents rapports de débits Qc/Qd

(en µL.min−1/µL.min−1)

Pour un débit de phase dispersée constant, lorsque le débit de phase continue aug-
mente :

– la largeur du cou de la gouttelette occupe au départ une moins grande largeur dans
le canal de sortie, ce qui correspond aux régimes établis précédemment (passage
d’un régime de type squeezing à un régime de type dripping),

– la première étape de décroissance est plus rapide (figure 4.32)
De même, pour un même rapport des débits, la première étape de décroissance est plus

rapide. Il est ainsi possible d’approcher la décroissance lente (étape 1) par l’expression
suivante :

dcou

a
∝ (t − tr)

α (4.16)

Avec α dépendant principalement des débits des fluides (débit de la phase continue).
Sur la figure 4.32, à 1 ms de la rupture (dcou

a
≈ 0, 3), les différentes courbes de décrois-

sance se rejoignent. L’étape 2 de décroissance débuterait donc pour une même largeur
de cou, quel que soit le débit. À cette étape, pour laquelle il y a une accélération de la
diminution de la largeur du cou, ni le débit de phase continue, ni le rapport des débits
n’ont une influence sur cette cinétique (figure 4.33). La largeur du cou évolue alors avec
(t − tr)0.8 environ pour l’étape 2.
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Figure 4.32 – Évolution du diamètre du cou de gouttelettes de HS5 (Qd = 4 µL.min−1)
en formation dans une solution de SDS 2% dans le système FF400 lors de l’étape 1 de
décroissance du cou
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Figure 4.33 – Évolution du diamètre du cou de gouttelettes de HS5 formées dans une
solution de SDS 2% dans le système FF800

L’étape 3 reste difficile à modéliser car elle est représentée par quelques points seule-
ment, les temps qu’elle représente étant extrêmement courts (inférieurs à 0,5 ms).

4.4.2.2 Influence de la concentration en tensioactif

La figure 4.34 présente l’évolution du diamètre du cou en fonction du temps juste avant
la rupture pour trois concentrations en tensioactif. Pour des concentrations supérieures
à la CMC (0,5% et 2%), il n’y a pas d’influence de cette concentration sur la cinétique
de rupture du cou de la gouttelette, de la même manière qu’il n’y avait pas d’influence
de cette concentration sur la taille des gouttelettes principales. Toutefois, alors que même
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pour une concentration de 0,2 % il n’y avait que peu de différences entre la taille des
gouttelettes, il y a cette fois une influence bien visible de la concentration en tensioactif
sur la cinétique de rupture.

A un instant t avant la rupture, le cou va être plus petit lorsque la concentration
est proche de la CMC que largement supérieure à celle-ci. La présence de tensioactifs en
grande quantité (concentration bien supérieure à la CMC) retarde ainsi la diminution de
largeur du cou.
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Figure 4.34 – Évolution du diamètre du cou de gouttelettes de HS5 (Qd = 4 µL.min−1)
en formation dans des solutions de SDS dans le système FF400

Il serait intéressant d’observer l’influence de la concentration en tensioactif sur la taille
de la gouttelette satellite formée pour vérifier si cette modification, peu marquée pour la
gouttelette principale, l’est plus pour la gouttelette satellite.

4.4.2.3 Rupture : formation d’une gouttelette satellite

Lors de la rupture du cou formé entre la gouttelette principale et la gouttelette satel-
lite, une gouttelette satellite peut se former. Le mécanisme de formation des gouttelettes
satellites est le suivant :

1. le cou entre l’entrée de phase dispersée et la gouttelette principale en formation
s’allonge et s’amincit, la partie centrale ayant une forme plus ou moins cylindrique
(suivant les débits),

2. quand le rapport d’aspect longueur/diamètre du cylindre atteint une valeur limite,
des instabilités de Rayleigh-Plateau peuvent se développer,

3. quand la longueur d’onde limite (présentée ci-après) est atteinte, la rupture se pro-
duit aux extrémités du filament cylindrique, formant ainsi la gouttelette satellite.

Dans le cadre de l’instabilité de Rayleigh-Plateau, un jet de liquide peut devenir in-
stable lorsqu’il est soumis à des déformations variqueuses symétriques. La longueur d’onde
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limite définie pour le mode le plus instable par Tomotika (1935) est obtenue pour l’écou-
lement de deux fluides visqueux par :

λ = k × dcou (4.17)

Avec k dépendant du rapport de viscosités des deux fluides (4.1).

Rapport des viscosités Λ Facteur k

0 ∞

0,1 5,48

0,5 5,38

1 5,58

5 6,46

10 7,68

∞ ∞

Table 4.1 – Influence de la viscosité sur la longueur d’onde des instabilités selon Tomotika
(1935)

Le cas symétrique d’une telle rupture a été étudié par Taylor (1934), ou encore Cristini
et al. (2003).

La longueur du cylindre de phase dispersée formant le cou ainsi que son diamètre ont
été mesurés juste avant la rupture. Une dépendance directe est trouvée entre le diamètre
du cou et sa longueur avant la rupture. En effet, pour un rapport de viscosités Λ = 5, il y
a rupture pour la gamme 5 × dcou < lcou < 7 × dcou environ. Pour un rapport de viscosités
Λ = 28, la gamme est plus haute : il y a rupture quand lcou ≈ 11 × dcou.

Ces valeurs sont toutefois très subjectives par le choix de l’instant précédant la rupture
mais situé avant que le pincement débute et donc ces valeurs sont assez peu précises.
L’ordre de grandeur est cependant le même que les valeurs présentées dans le tableau 4.1
et la valeur de k augmente également avec le rapport de viscosités.

Le rayon de la gouttelette satellite formée a été comparé avec la longueur du cou -
qui est donc directement lié à son diamètre d’après la relation précédente - juste avant la
rupture.

En effet, en théorie, le diamètre de la gouttelette satellite est directement lié au volume
du cylindre de liquide avant la rupture. Par conservation du volume du cylindre de liquide
dans la gouttelette satellite, le rayon des gouttelettes satellites devrait être :

(rsat)théorique =

(

3 × d2
cou × lcou

16

) 1

3

(4.18)

La figure 4.35 présente la comparaison entre le rayon de gouttelettes satellites mesuré
après la rupture et le rayon théorique calculé à partir des dimensions mesurées du cou
juste avant rupture (lors de l’étape 3 de décroissance du cou pour 100 gouttelettes). Il y
a un très bon accord entre ces deux résultats, avec plus de 98% des résultats présentant
une erreur de moins de 15%. Compte tenu des erreurs lors des mesures de dimension des
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gouttelettes et des cous (analyse d’image avec ImageJ), il est possible de conclure qu’il y
a bien conservation du volume du cylindre liquide que forme le cou avant la rupture dans
la gouttelette satellite.

De plus, cette figure rassemble des résultats obtenus pour diverses conditions expéri-
mentales de taille de canal (300, 400 et 800 µm), de fluide (formation des gouttelettes de
HS5 et de HM dans une solution de SDS 2%) et de concentration en tensioactif (SDS 2%,
0,5% et 0,2%). Elles mènent toutes à la même conclusion.
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Figure 4.35 – Comparaison du rayon des gouttelettes satellites expérimental et théorique

Ce résultat a toutefois uniquement été vérifié lorsqu’une seule gouttelette satellite est
formée. La mesure de la longueur du cou juste avant la rupture ou celle du diamètre de
la gouttelette satellite permettent donc tous deux de caractériser le même paramètre. Le
diamètre de la gouttelette satellite étant plus simple à mesurer, c’est celui-ci que nous
allons retenir et étudier dans la section suivante.

4.4.3 Taille des gouttelettes satellites

Comme nous l’avons vu précédemment, il est possible qu’une gouttelette satellite se
forme à la suite de la gouttelette principale. Cette gouttelette est le résultat de la rupture
du cou formé lors de la séparation de la gouttelette principale, qui s’amincit et casse à ses
deux extrémités. Il est possible de former une ou même plusieurs gouttelettes satellites
(Taylor (1934); Tjahjadi et al. (1992); Cristini et al. (2003); Funfschilling et al. (2009)).

4.4.3.1 Nombre capillaire critique

Comme pour le volume des gouttelettes principales et la décroissance du cou, le volume
des gouttelettes satellites n’évolue pas ou peu avec le débit de phase dispersée (figure 4.36).

Une augmentation de la taille des gouttelettes satellites peut être observée avec le
nombre capillaire dans la phase continue, mais qui s’effectue en 2 temps (figure 4.37) :

– pour Cac < 10−2, la taille des gouttelettes satellites est stable,
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Figure 4.36 – Évolution de la taille des gouttelettes satellites de HS5 en formation dans
une solution de SDS 2% en fonction du débit de phase dispersée dans le canal de 400 µm

– pour Cac > 10−2, la taille des gouttelettes satellites augmente suivant une loi puis-
sance.

Le choix du nombre capillaire comme paramètre décrivant cette évolution provient du
fait que la rupture des gouttelettes satellites est due, selon les régimes, à une instabilité
capillaire de type Rayleigh-Plateau.

L’évolution de la taille des gouttelettes satellites est la même pour les émulsions di-
rectes et les émulsions inverses, mais dans une gamme de tailles différentes (modification
du rapport de viscosités entre les phases sur laquelle nous reviendrons par la suite).

En observant attentivement la formation des gouttelettes satellites, il est possible de
constater des différences entre la formation de ces gouttelettes en dessous ou au-dessus de
cette valeur critique.

La figure 4.38 présente la formation d’une gouttelette satellite à Cac ≈ 10−2 et la figure
4.39 à Cac > 10−2. Jusqu’au nombre capillaire critique, la formation des gouttelettes
satellites se fait par rupture d’un cou formant un cylindre quasi-symétrique (figure 4.38c)
et la rupture s’effectue en même temps aux deux extrémités du cylindre (figure 4.38g). Au-
dessus de cette limite, plus Cac augmente, plus la rupture se fait de manière dissymétrique.
Le cou, beaucoup moins cylindrique (figure 4.39a), casse d’abord en avant (du côté de la
gouttelette qui se détache - figure 4.39d) puis seulement en arrière (figure 4.39i). Cette
dissymétrie témoigne d’une modification des forces intervenant dans la rupture. Alors
qu’une rupture symétrique tendrait plutôt à confirmer la formation de la gouttelette
satellite par instabilité de Rayleigh-Plateau uniquement, l’apparition de la dissymétrie
avec une rupture avant du cou en premier tend quant à elle à montrer le rôle de l’inertie
et du cisaillement dans cette rupture.

Ceci confirme ainsi cette valeur critique du nombre capillaire CacCR = 10−2, qui avait
été observée numériquement et expérimentalement dans une jonction T par De Menech
et al. (2008). Au-dessus de cette valeur, les auteurs avaient ainsi constaté un rôle plus
important des contraintes de cisaillement dans le processus de rupture.

Le temps de relaxation de la gouttelette satellite est sensiblement le même dans les
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Figure 4.37 – Évolution de la taille des gouttelettes satellites en fonction du nombre
capillaire dans la phase continue

deux cas, de l’ordre d’un dixième de milliseconde. Lors de la rupture, la gouttelette satellite
est allongée, sous la forme d’un fuseau. Ensuite, alors que le centre du satellite reprend
rapidement une forme bombée plus ou moins sphérique (figures 4.38j et 4.39h), les deux
extrémités où le détachement a eu lieu gardent encore une forme cylindrique, qui va
progressivement se rétracter dans la gouttelette satellite. En particulier, pour la rupture
dissymétrique, des cylindres de plusieurs tailles sont observés : l’extrémité ne possède pas
une forme conique, comme il serait possible de s’y attendre, mais est constituée d’environ
trois cylindres de diamètres croissants en se rapprochant du centre du satellite (figure
4.39j).

Pour les vitesses les plus importantes présentées ici (uc ≈ 0, 1 m.s−1), il arrive qu’une
seconde gouttelette satellite se forme derrière la première. Elle est alors le résultat d’une
nouvelle instabilité de Rayleigh-Plateau des cylindres de liquides en rétractation dans la
première gouttelette satellite. Cependant, nous ne présenterons pas ici leur taille, car dans
nos conditions expérimentales, elles fusionnent le plus souvent avec la première gouttelette
satellite après leur détachement. Il est donc difficile de caractériser ce phénomène très
rapide en cascade.

De plus, pour des débits importants de phase continue et de phase dispersée, un autre
régime d’écoulement se met en place : le minimum du cou de la gouttelette est convecté
dans le canal de sortie et la gouttelette satellite formée est plus petite. C’est en particulier
visible sur la figure 4.36 pour la série Qc = 400 µL.min−1.

La formation de gouttelettes satellites a été étudiée par Tjahjadi et al. (1992) dans le
cadre de la rupture capillaire de gouttelettes dans des systèmes de type Taylor-Couette.
Cependant, la rupture était alors symétrique pour tous les exemples donnés, tandis qu’ici,
l’influence du débit de phase continue entraîne une rupture dissymétrique par des effets
d’inertie et de cisaillement qui ne sont plus négligeables.
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(a) -0,40 ms (b) -0,20 ms (c) -0,16 ms

(d) -0,12 ms (e) -0,10 ms (f) -0,06 ms

(g) -0,02 ms (h) 0 ms (i) 0,02 ms

(j) 0,06 ms (k) 0,08 ms (l) 0,14 ms

Figure 4.38 – Formation de gouttelettes satellites de HS5 (Qd = 75 µL.min−1, dsat =
32 µm) dans une solution de SDS 2% (Qc = 75 µL.min−1) en géométrie flow-focusing
FF300 (séquence d’images divisées par une image moyenne de l’écoulement)

4.4.3.2 Influence de la taille du canal

Comme pour la gouttelette principale, la taille du canal n’a globalement pas d’in-
fluence sur la taille adimensionnelle des gouttelettes formées (figure 4.40). La proportion-
nalité entre le volume adimensionnel des gouttelettes et le nombre capillaire dans la phase
continue reste le même quelle que soit la taille des canaux.

4.4.3.3 Influence de la concentration en tensioactif

Ce paragraphe décrit les tailles des gouttelettes satellites qui ont été formées à la suite
des gouttelettes principales dont les tailles sont présentées dans le paragraphe 4.4.1.3
(même gamme de concentration en SDS étudiée).

Dans la gamme de débits étudiés, le volume des gouttelettes satellites est bien plus
faible que celui des gouttelettes principales : entre 10−5 et 10−3

µL. Cela ne représente que
0,01% à 5% du volume de la gouttelette principale. L’indice de polydispersité est quant
à lui supérieur à celui des gouttelettes principales, se situant autour de 8%. Quelques
mesures de polydispersité ont été réalisées sur les gouttelettes principales en régime tip-
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(a) -0,53 ms (b) -0,41 ms (c) -0,35 ms

(d) -0,30 ms (e) -0,24 ms (f) -0,18 ms

(g) -0,06 ms (h) -0,02 ms (i) 0 ms

(j) 0,02 ms (k) 0,06 ms (l) 0,10 ms

Figure 4.39 – Formation de gouttelettes satellites de HS5 (Qd = 75 µL.min−1, dsat =
68 µm) dans une solution de SDS 2% (Qc = 675 µL.min−1) en géométrie flow-focusing
FF300 (séquence d’images divisées par une image moyenne de l’écoulement)

streaming, qui permet d’obtenir des gouttelettes principales de taille beaucoup plus faible.
L’indice de polydispersité de l’ordre de 10 % dans le régime de tip-streaming est alors
également supérieur à ce qui avait été obtenu pour les gouttelettes principales en régime
dripping ou squeezing. Il semblerait ainsi possible d’améliorer l’indice de polydispersité
en formant les très petites gouttelettes sous forme de satellite plutôt qu’en régime tip-
streaming.

Différentes observations peuvent être faites :

1. quelle que soit la concentration en tensioactif, la taille du canal a très peu d’influence
sur la taille adimensionnelle des gouttelettes satellites (les sections des canaux étant
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Figure 4.40 – Évolution de la taille de gouttelettes satellites de HS5 en formation dans
une solution de SDS 2% pour différentes tailles de canal de section carrée
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Figure 4.41 – Évolution de la taille de gouttelettes principales de HS5 en formation dans
des solutions de SDS de différentes concentrations dans la jonction FF400 en fonction du
nombre capillaire dans la phase continue pour Cad = 1, 7.10−3

toutes carrées) ;

2. quelle que soit la concentration en tensioactif, le débit de phase dispersée n’a que
peu ou pas d’influence sur la taille des gouttelettes satellites ;

3. le volume des gouttelettes satellites augmente avec le débit de phase continue, i.e.
avec le nombre capillaire dans la phase continue pour toutes les concentrations en
tensioactif en régime dripping ;

4. le volume de la gouttelette satellite diminue avec la concentration en tensioactif, ce
qui est particulièrement visible lorsque la concentration est proche de la CMC ;
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5. l’influence de la concentration en tensioactif est d’autant plus marquée que le débit
de phase continue est important : la formation des gouttelettes est plus rapide et la
tension interfaciale dynamique prend une place plus importante dans la formation
de gouttelettes.

Ce dernier point peut en effet correspondre à la tension interfaciale qui n’a pas atteint
localement sa valeur d’équilibre pendant le temps très court de formation de la gouttelette
satellite. La gouttelette satellite se forme en une demi-milliseconde environ, mais avec une
interface de la gouttelette qui peut avoir une histoire plus ancienne (quelques millisecondes
suivant les débits). Or, la tension interfaciale, égale à sa valeur à l’équilibre lorsque la
concentration en tensioactif est supérieure à la CMC, est, d’un point de vue dynamique,
plus importante lorsque la concentration est inférieure ou proche de la CMC.

De plus, lors de l’étude de la rupture du cou, nous avons vu que pour une concentration
en tensioactif proche de la CMC, la cinétique de décroissance du cou dans la première
phase était différente de la cinétique de rupture à des concentrations plus élevées (para-
graphe 4.4.2.2). Or, cette différence de cinétique qui n’avait pas d’effet sur le volume des
gouttelettes principales en a ici. En effet, lorsque le débit de phase continue augmente,
l’étape 1 de décroissance est plus rapide et la gouttelette satellite formée est plus grosse.
Pour la concentration en tensioactif égale à la CMC, l’étape 1 de décroissance est moins
rapide qu’à concentration plus élevée et la taille de la gouttelette satellite est plus faible,
ce qui correspond à une évolution similaire.

Ainsi, la vitesse de l’étape 1 de la rupture du cou et la taille de la gouttelette satellite
sont reliées : une rupture rapide facilite la formation d’une gouttelette satellite plus grosse.

L’augmentation du volume des gouttelettes satellites avec le débit de la phase continue
et la diminution du volume des gouttelettes principales avec ce même débit entraîne par
conséquent une augmentation de la taille de la gouttelette satellite par rapport à la taille
de la gouttelette principale.

4.4.3.4 Comparaison volume de gouttelette principale / volume de goutte-
lette satellite

Dans un système à co-écoulement et qui de ce fait limite l’influence des parois, Zhang
(1999) avait observé que les gouttelettes satellites formées ne dépassaient pas 1% du
volume des gouttelettes principales. Cette valeur est beaucoup plus importante dans notre
cas : elle peut aller jusqu’à 10 % dans le cas d’émulsions directes (huile de silicone dans
eau) lorsque les vitesses imposées sont importantes. Pour les émulsions inverses (eau dans
huile de silicone), cette taille est cependant plus limitée, mais une augmentation des débits
mis en jeu devrait augmenter également ce rapport.

Une augmentation encore plus importante du débit de phase continue ne mène toute-
fois pas forcément à une augmentation encore plus importante de la gouttelette satellite.
Il existe une valeur limite, correspondant à un nouveau changement de régime tendant
vers le tip-streaming pour lequel la taille de la gouttelette satellite redevient négligeable
devant la taille de la gouttelette principale. Le lieu de la rupture est en fait convecté en
aval de la jonction, modifiant le rapport des forces s’exerçant sur le fil de phase dispersée.
Les résultats présentés ici ne sont donc valables que pour des régimes de type « squeezing »
et « dripping » avec une rupture à la jonction ou juste après celle-ci et non décalée.
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Figure 4.42 – Évolution du rapport du volume de la gouttelette satellite sur celui de la
gouttelette principale de HS5 (Qd = 20 µL.min−1) en fonction du nombre capillaire dans
la phase continue (solution de SDS 2%) dans le système FF400

4.4.3.5 Influence du rapport de viscosités

Des gouttelettes de HS5 ont été formées dans de l’eau, dans une solution de glycérol
à 25% dans l’eau (µ = 2, 2 mPa.s−1) et dans une solution d’emkarox à 7,5 % dans l’eau
(µ = 6, 9 mPa.s−1) en présence de SDS à 2% massique dans la phase aqueuse dans le
système FF400. Des émulsions inverses (eau dans HS5) sont également formées dans le
système FF250.

Gouttelette satellite primaire À nombre capillaire dans la phase continue constant,
plus le rapport de viscosités Λ est faible, plus les gouttelettes satellites formées sont
petites (figure 4.43). Or, la viscosité de la phase dispersée permet de stabiliser le cylindre
de liquide formant le cou. Celui-ci peut alors conserver un volume plus important et former
ainsi une gouttelette satellite plus grosse, ce qui est conforme aux observations de Plateau
(Charru (2007)). La limite de rapport de viscosités égal à 1 est en particulier marquée :
il y a un ordre de grandeur de différence entre les deux émulsions pour lesquelles Λ > 1
et les deux émulsions pour lesquelles Λ < 1.

Gouttelettes sub-satellites Pour une phase continue eau (µc < µd), il est difficile
d’observer la formation de plusieurs gouttelettes satellites sauf à très grands débits. Pour
la solution de glycérol de concentration 25% et de viscosité 2,2 mPa.s, des gouttelettes
satellites multiples sont observées à partir de Qc = 1500 µL.min−1. De même, dans le
cas de la solution d’emkarox plus visqueuse (µc > µd), il se forme plusieurs gouttelettes
satellites derrière la gouttelette principale dès de faibles débits . Ainsi, plus la viscosité
de la phase continue augmente, plus il est facile de former des gouttelettes satellites
secondaires. De plus, augmenter le débit de la phase continue pour un débit de phase
dispersée fixe favorise la formation de plusieurs gouttelettes satellites.

Ainsi, le rapport de viscosités des deux phases a une influence sur la taille et sur le
nombre de gouttelettes satellites formées. De plus, les valeurs des deux viscosités ont leur
importance : une viscosité importante de la phase dispersée permet la formation de plus
grosses gouttelettes satellites et une viscosité de la phase continue importante diminue
cette taille et favorise la formation de gouttelettes satellites multiples.
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Figure 4.43 – Évolution de la taille des gouttelettes satellites en fonction du nombre
capillaire dans la phase continue pour différents rapports de viscosités des deux phases

4.4.3.6 Taille des gouttelettes satellites : bilan

Nous avons ainsi distingué deux zones d’évolution de la taille des gouttelettes satellites :

Vsat

a3
=







K pour Cac < 10−2

K ×
(

Cac

CacCR

)α
pour Cac > 10−2

(4.19)

Avec K une constante dépendant des propriétés des fluides (rapport de viscosités en
particulier, K étant d’autant plus faible que le rapport de viscosités est faible)

α un exposant qui dépend de la tension interfaciale dynamique (α ≈ 1 pour de
bonnes conditions d’apport de tensioactif à l’interface et α < 1 sinon).

Ainsi, connaissant la taille d’une seule gouttelette satellite de la gamme de nombres
capillaires Cac ∈ [5.10−4; 2.10−1], il est possible de prédire la taille des gouttelettes satel-
lites pour toute cette gamme de nombres capillaires et ainsi la distribution de taille de
l’émulsion qui serait formée.

La taille de ces gouttelettes satellites, liée à la taille du cylindre de liquide formé
par le cou avant la rupture (cf. paragraphe 4.4.2.3) est également en relation directe
avec les étapes 2 et 3 de décroissance du cou, puisque ce sont celles qui correspondent
véritablement à la rupture physique. Cependant, nous avons vu que les débits de phases
continue et dispersée ont une influence réduite sur les étapes 2 et 3. Mais comme nous
venons de le constater les débits ont une réelle influence sur la taille des gouttelettes
satellites, ainsi que sur l’étape 1. Ainsi, la taille des gouttelettes satellites est plutôt liée
à la transition entre les étapes 1 et 2 de rupture : plus cette transition est brutale (étape
1 lente), plus la rupture du cou est symétrique et plus la gouttelette satellite est petite.
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4.4.4 Gouttelettes en fluides non-newtoniens viscoélastiques

4.4.4.1 Filaments de PAAm

Un régime stratifié - i.e. la présence d’un filament de phase dispersée entouré de l’écou-
lement de phase continue - est l’un des régimes souvent rencontré lors de l’établissement
des diagrammes présentés au paragraphe 4.2. Certes, il ne se forme pas ici de goutte-
lettes, mais il occupe une grande place parmi les régimes obtenus dans les gammes de
débits étudiés ici d’où son intérêt.

Ce régime est particulièrement intéressant pour déterminer les propriétés des fluides.
En effet, les écoulements en parallèle de fluides de différentes viscosités peuvent être
utilisés pour déterminer la viscosité d’un des fluides en circulation. Ainsi, Nguyen et al.
(2008) ont créé un rhéomètre microfluidique. Un fluide de viscosité inconnue s’écoule
dans un canal rectangulaire entre deux écoulements d’un fluide de viscosité connue : sa
viscosité peut être déterminée connaissant la géométrie du canal, les débits et la largeur
du canal. L’un des défauts de cette technique est que la mesure et sa précision dépendent
du rapport d’aspect du canal : pour un fluide de viscosité bien plus élevée que celle du
fluide de référence, il est nécessaire d’avoir ce rapport élevé, etc... Guillot et al. (2006)
ont également créé un viscosimètre à partir de l’écoulement en parallèle de deux fluides
non-miscibles après une jonction T.

Ici, la strate du fluide central n’occupe pas toute la hauteur du canal mais seulement
une portion centrale circulaire (ou pseudo-circulaire lors d’une occupation majoritaire du
canal de sortie par la phase dispersée).

Le régime de formation de filaments présenté au paragraphe 4.2.1.2 a été étudié pour
différentes configurations de fluides. Cubaud et Mason (2008) ont étudié de tels régimes,
mais uniquement pour des fluides newtoniens et dans le cas d’une viscosité de la phase
externe (continue) inférieure à la viscosité de la phase interne (dispersée). Ils ont obtenu
l’expression suivante décrivant le diamètre du filament pour Cad >> 10−1 :

ǫ

a
≈

(

Qd

2Qc

) 1

2

(4.20)

Cette expression ne dépend pas des viscosités des fluides. Elle exprime le fait que le
filament de phase dispersée est totalement plongé dans la phase continue. He et al. (2010)
ont également trouvé une dépendance ǫ

a
∝
√

Qd

Qc
.

Des filaments de solutions aqueuses (eau, glycérol 50%, PAAm 0,02%, PAAm 0,1%,
PAAm 0,25% et PAAm 0,5%) ont été formés dans des écoulements d’huile de silicone
(HS5) ou d’huile minérale (HM) dans le microsystème flow-focusing FF250, permettant
ainsi de balayer une gamme importante de rapports de viscosités.

La largeur des filaments stables formés a été comparée avec celle du canal. Afin de
s’affranchir de l’effet de l’entrée des fluides dans la jonction, cette largeur a été mesurée
après une distance 5a après la jonction. Il peut en effet y avoir des effets de restriction
puis gonflement du filament (figure 4.44a) ou encore des défauts de mouillage de l’entrée
de phase pseudo-dispersée (figures 4.44b et 4.44c).

Pour toutes les phases pseudo-dispersées, y compris les phases non-newtoniennes vis-
coélastiques, le même comportement est observé : la largeur du filament augmente quand
le rapport des débits Qd/Qc augmente en suivant une même loi de puissance, mais qui
dépend des viscosités des fluides.
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(a) Glycérol 50% (400 µL.min−1) dans huile
minérale (200 µL.min−1)

(b) PAAm 0,25% (75 µL.min−1) dans huile
minérale (200 µL.min−1)

(c) PAAm 0,25% (20 µL.min−1) dans huile
minérale (200 µL.min−1)

Figure 4.44 – Défauts de filaments en FF300

Pour les fluides non-newtoniens, il n’est pas possible de définir le même rapport de
viscosités que celui des fluides newtoniens. La comparaison s’est donc effectuée avec la
viscosité à cisaillement nul (premier plateau newtonien) pour les solutions de PAAm.

Pour des filaments de solutions aqueuses newtoniennes ou non-newtoniennes en écou-
lement dans l’huile (0, 2 < Λ < 700), la largeur du filament peut s’exprimer suivant (170
couples de débits) :

ǫ

a
= 0, 61

(

µd

µc

)0,03 (
Qd

Qc

)0,16

(4.21)

Il est intéressant de noter que l’utilisation de la viscosité à cisaillement nul n’impacte
pas les résultats qui restent tout à fait cohérents avec les fluides non-newtoniens (figure
4.45) : le cisaillement ne possède pas une influence importante sur le développement des
filaments, ou se limite à la zone externe du filament (couche de faible épaisseur qui impacte
peu sur l’épaisseur du filament) quand le régime est établi.

4.4.4.2 Taille de la gouttelette principale

Phase dispersée non-newtonienne Des gouttelettes ont été formées dans l’huile mi-
nérale en présence de Span80. Trois phases dispersées ont été utilisées : de l’eau distillée,
une solution de PAAm 0,02% et une solution de PAAm 0,1%. Dans cette configuration,
les débits de la phase dispersée ont été maintenus à de faibles valeurs (au maximum 10
µL.min−1) sous peine d’aboutir à un régime de filament tel que celui présenté au para-
graphe 4.4.4.1 ci-avant. Les tailles des gouttelettes obtenues sont présentées sur la figure
4.46.

La dispersion des gouttelettes de PAAm est plus importante que la dispersion des
gouttelettes d’eau à faibles rapports de débits (grands débits de phase dispersée). Cela
provient probablement des effets viscoélastiques des solutions de PAAm et de l’influence
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Figure 4.45 – Comparaison de la largeur des filaments expérimentaux et calculés

du débit de phase dispersée plus importante quand la viscosité de la phase dispersée est
plus élevée.

Comme le régime stratifié est atteint très rapidement, la gamme de débits qu’il est
possible d’appliquer est restreinte ce qui limite le nombre de points accessibles et donc
l’établissement d’une loi précise décrivant la taille de ces gouttelettes.
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Figure 4.46 – Évolution de la taille des gouttelettes principales (eau, PAAm 200 ppm et
PAAm 1000 ppm) dans HM en fonction du rapport des débits

Phase continue non-newtonienne La taille des gouttelettes principales a été mesurée
pour la formation de gouttelettes de HS5 dans une solution de PAAm 0,1% + SDS 2%. La
figure 4.47 présente l’évolution de la taille des gouttelettes principales de HS5 en fonction
du débit de la phase dispersée, pour différents débits de phase continue. Même à forts
débits de phase continue, le débit de phase dispersée a une influence sur la taille des
gouttelettes. Cela provient de la viscosité plus importante de la phase continue, comme
cela a été observé pour les phases continues newtoniennes (paragraphe 4.4.1.5).
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Figure 4.47 – Évolution de la taille des gouttelettes principales de HS5 formées dans une
solution de PAAm 1000 ppm + SDS 2% dans le canal FF250 en fonction du débit de la
phase dispersée

L’évolution de la taille des gouttelettes en fonction du rapport des débits est pré-
sentée sur la figure 4.48. L’exposant est ici presque deux fois plus élevé que dans le cas
de la formation de gouttelettes non-newtoniennes dans l’huile ou même de gouttelettes
newtoniennes dans l’huile, ce qui témoigne de l’importance prise par le débit de phase
dispersée. Pour une solution au caractère non-newtonien bien moins important (200 ppm
de PAAm), qui possède une viscosité proche de la solution de Glycérol 25%, cet effet n’est
pas ressenti. La viscosité et le caractère non-newtonien viscoélastique de la phase continue
tendent à renforcer l’importance du débit de phase dispersée.
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Figure 4.48 – Évolution de la taille des gouttelettes principales de HS5 dans PAAm
0,1%+SDS 2% dans le système FF250 en fonction du rapport des débits

La fin de ce chapitre va concerner les gouttelettes satellites formées dans cette configu-
ration : gouttelettes newtoniennes formées dans des solutions non-newtoniennes de PAAm.
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4.4.4.3 Taille de la plus grosse gouttelette satellite

Comme nous l’avons vu, de nombreuses gouttelettes satellites sont formées lors de
l’utilisation de fluides non-newtoniens. La formation de gouttelettes satellites multiples
est présentée sur la figure 4.49. Comme pour la formation de gouttelettes en phase new-
tonienne, la rupture ne s’effectue pas forcément de manière symétrique. Des instabilités
successives des filaments cylindriques de liquide aboutissent à la formation de gouttelettes
de tailles différentes.

Nous allons tout d’abord nous intéresser uniquement à la plus grosse gouttelette new-
tonienne satellite, en formation dans une phase continue non-newtonienne.

Figure 4.49 – Formation de gouttelettes satellites multiples de HS5 (Qd = 1 µL.min−1)
dans une solution de PAAm 1000 ppm + SDS 2% (Qc = 50 µL.min−1) (séquence d’images
divisées par une image moyenne de l’écoulement) : (a) : 4,0 ms ; (b) : -2,0 ms ; (c) : -1,5
ms ; (d) : -1,0 ms ; (e) : -0,5 ms ; (f) : 0,0 ms ; (g) : 0,5 ms ; (h) : 1,0 ms ; (i) : 1,5 ms ; (j) :
3,0 ms

Conformément à ce qui a pu être observé dans le cas de fluides newtoniens, le volume
des gouttelettes satellites primaires augmente avec le nombre capillaire dans la phase
continue (figure 4.50). De plus, plus la solution est visqueuse et possède un caractère
viscoélastique marqué, plus le volume des gouttelettes satellites formées est petit. Cela
correspond également à ce qui a été observé pour les fluides newtoniens (paragraphe
4.4.3.5). Il n’est pas possible de distinguer un nombre capillaire critique CacCR comme
pour les fluides newtoniens. Néanmoins, pour la solution de PAAm 200 ppm qui balaye une
gamme de débit plus importante, à faibles nombres capillaires, le volume des gouttelettes
satellites est indépendant de ce nombre capillaire puis le volume des gouttelettes satellites
primaires augmente en fonction du nombre capillaire de la phase continue à nombres
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capillaires plus importants. Cela laisse penser à une évolution similaire de la taille des
gouttelettes, mais la valeur critique doit dépendre de la définition du nombre capillaire
pour les fluides non-newtoniens. De plus, comme les viscosités des solutions de PAAm
sont plus importantes, il est plus difficile d’atteindre des nombres capillaires inférieurs à
10−2 dans les gammes de débits que nous étudions.
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Figure 4.50 – Évolution de la taille de la plus grosse gouttelette satellite de HS5 (Qd =
40 µL.min−1) dans des solutions de PAAm dans le système FF400 en fonction du nombre
capillaire dans la phase continue

Lorsque le régime de tip-streaming est atteint (débits élevés, Cac > 5.10−2 de manière
générale avec les solutions de PAAm), la dispersion des gouttelettes satellites augmente.
La dispersion peut atteindre 50% comme en fluides newtoniens. La taille des gouttelettes
satellites est plus petite qu’en régime de type « dripping ».

De manière générale, le comportement des gouttelettes satellites primaires est sem-
blable en fluides newtoniens et non-newtoniens. Une quantification reste tout de même
plus difficile, les conditions d’écoulement étant plus complexes (modification des régimes
d’écoulements, rhéofluidification introduisant une distribution spatiale des viscosités dans
le canal. . .) et la dispersion de taille légèrement supérieure à celle obtenue en fluides new-
toniens. Toutefois, il y a une différence au niveau des gouttelettes satellites secondaires.

4.4.4.4 Nombre, dispersion et taille des gouttelettes satellites

Nous nous limiterons ici à l’étude de deux émulsions : des gouttelettes de HS5 dans
des solutions de PAAm (200 ppm ou 1000 ppm) en présence de SDS 2%. Le nombre de
gouttelettes satellites détectées dépend très fortement de la précision des images (les plus
petites gouttelettes satellites ne sont pas toujours détectées en fonction du grossissement
choisi, de la résolution, de l’éclairage, etc. . .). Le nombre de gouttelettes satellites données
par la suite est donc toujours un nombre minimal correspondant à ce qui est visible sur
l’image.

Comme pour les fluides newtoniens, plus la solution est visqueuse, plus il y a de
gouttelettes satellites formées. Par contre, il se forme plus de gouttelettes satellites dans
les solutions même faiblement viscoélastiques que dans une solution newtonienne dont la
viscosité est équivalente.



4.4. TAILLE ET DYNAMIQUE DE FORMATION DES GOUTTELETTES 129

Plus le débit de la phase continue augmente, plus le nombre de gouttelettes satellites
augmente, comme pour les solutions newtoniennes. En général, pour un régime de type
bouchon ou formation de gouttelettes, il y a 5 ou 7 gouttelettes satellites. En régime tip-
streaming, des gouttelettes satellites peuvent être encore plus nombreuses, allant jusqu’à
13 dans nos observations. La détection de plus nombreuses gouttelettes devient cependant
très difficile.

(a) Gouttelettes satellites de HS5 dans une solution de
PAAm 1000 ppm + SDS 2%

1 23 45 67
Gouttelette
principale

Gouttelettes satellites

Entrée
de phase
dispersée

(b) Représentation schématique de la distribution de gouttelettes satellites dans des
fluides viscoélastiques

Figure 4.51 – Formation de gouttelettes satellites multiples

La taille des gouttelettes satellites a été mesurée pour la solution de PAAm 200 ppm et
pour la solution de PAAm 1000 ppm. La figure 4.52 présente cette distribution moyenne de
taille pour les différents régimes de formation des gouttelettes. Le nombre de gouttelettes
satellites augmente bien lorsque le régime se rapproche du tip-streaming, qui est obtenu
pour les débits de phase continue les plus élevés. Néanmoins, les gouttelettes formées
à faibles débits sont plus petites que celles formées pour des débits importants, comme
cela avait été noté pour la plus grosse gouttelette satellite. Il est intéressant de noter
que plus les gouttelettes sont petites, plus elles sont polydisperses : l’incertitude sur la
mesure de leur taille est également plus grande (moins de pixels occupés sur l’image),
cette information est donc à prendre avec précaution.

L’information la plus importante à retirer ici est le fait que les gouttelettes ont une
taille qui apparaît interdépendante et ce pour les deux solutions non-newtoniennes, même
si la solution la moins concentrée ne l’est que très faiblement. De plus, cette interdépen-
dance est valable pour différents régimes de formation des gouttelettes. Avec une gamme
d’étalonnage plus importante, il pourrait donc être possible de déterminer la polydisper-
sité d’une émulsion connaissant par exemple la taille de la gouttelette satellite la plus
grosse.
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Figure 4.52 – Évolution du volume moyen des gouttelettes satellites de HS5 formées dans
des solutions de PAAm + SDS 2% classées par volume décroissant (n˚1 : gouttelette la
plus grosse ; n˚2 : gouttelette de taille inférieure à celle de la n˚1 mais de taille supérieure
à celle de la n˚3 ; etc. . .)

4.5 Bilan

La formation de gouttelettes en jonction flow-focusing a ainsi été étudiée en détails. La
quantité importante de régimes d’écoulements observés dans ces jonctions et l’influence
importante des propriétés des fluides ne permet pas de donner des lois générales valables
dans tous les régimes.

Nous avons étudié le régime de type « dripping ». Les champs de vitesse internes des
gouttelettes en formation ont montré leur intérêt pour mieux comprendre les échanges
entre les phases continue et dispersée.

Concernant les gouttelettes principales, pour un même couple phase dispersée / phase
continue, une expression du type :

Vg

a3
= f

(

Qd

Qc
; Rec

)

(4.22)

permet de décrire l’évolution de la taille des gouttelettes. La viscosité influence les résultats
obtenus, de même que les propriétés rhéologiques des fluides. L’influence déjà observée en
monophasique dans les écoulements dans la cavité est ici retrouvée.

La formation de gouttelettes satellites à la suite de la gouttelette principale est le
résultat de la rupture du cou de la gouttelette. La limite de l’effet du cisaillement a été
mise en évidence, que ce soit par les champs de vitesse ou la taille des gouttelettes satellites.
Pour différentes tailles de canaux d’une centaine de micromètres, le comportement des
fluides reste le même, comme cela a été observé en monophasique. La rupture du cou
est divisé en trois étapes : une première influencée par le débit de la phase continue, une
seconde contrôlée par les forces interfaciales plus rapide et une dernière étape plus lente



4.5. BILAN 131

jusqu’à la rupture.
Deux zones d’évolution de la taille des gouttelettes satellites ont été observées de part

et d’autre d’un nombre capillaire critique CacCR = 10−2 :

Vsat

a3
=







K pour Cac < 10−2

K ×
(

Cac

CacCR

)α
pour Cac > 10−2

(4.23)

Le paramètre K (de l’ordre de 10−4) dépend des propriétés des fluides (viscosité) et
le paramètre α dépend quant à lui de leur interaction à travers la tension interfaciale
dynamique. Le tensioactif joue ainsi un rôle primordial suivant sa vitesse de stabilisation
de l’interface en formation.

Ces résultats permettent d’obtenir une base quant à la prédiction de la taille et de la
polydispersité d’émulsions formées en jonctions flow-focusing.





Chapitre 5
Formation de gouttelettes en
jonction T

L’une des géométries les plus étudiées, et les plus simples, en microfluidique est la jonc-
tion T. Pour des conditions expérimentales identiques à celles présentées avec la jonction
flow-focusing dans le chapitre 4, nous allons étudier la taille des gouttelettes principales
et des gouttelettes satellites formées avec des fluides newtoniens et comparer les résultats
obtenus.

Dans un second temps, nous présenterons une singularité d’écoulement qui a été ob-
servée lors de transitions de régimes dans une jonction T, aboutissant à la formation
transitoire d’une interface ondulée.

5.1 Gouttelettes en jonction T

5.1.1 Revue bibliographique

Les formations de gouttelettes dans une jonction T peuvent être séparées en 2 groupes :
formation en milieu confiné ou non. Si la gouttelette en formation remplit la jonction rapi-
dement, le confinement va avoir une influence sur la rupture. Si au contraire la gouttelette
ne remplit pas la jonction, le confinement près des parois n’aura pas un grand rôle dans
le mécanisme de rupture, et réciproquement la présence de gouttelettes dans le canal de
sortie n’influencera pas fortement l’écoulement de phase continue dans celui-ci. Le cas
non-confiné est majoritairement rencontré pour des géométries présentant un canal ap-
portant la phase dispersée beaucoup plus petit que celui apportant la phase continue
(Christopher et Anna (2007); Nisisako et al. (2002)). Nous allons principalement aborder
ici le cas confiné.

Les premières études de la formation de gouttelettes dans une jonction T datent du
début des années 2000 (Thorsen et al. (2001)). Les jonctions T ont été étudiées afin de
comprendre les mécanismes de rupture de gouttelettes et de bulles en microcanaux et ob-
server les différents régimes d’écoulements (Garstecki et al. (2006)), souvent accompagné
de simulations numériques (De Menech et al. (2008); Gupta et al. (2009); Van Der Graaf
et al. (2006); Van Steijn et al. (2007)). Cette géométrie est l’une des plus répandues. La
phase continue s’écoule dans un canal, alors que la phase dispersée arrive par un canal
perpendiculaire à celui-ci. Garstecki et al. (2006) ont décrit le mécanisme de formation

133



134 CHAPITRE 5. FORMATION DE GOUTTELETTES EN JONCTION T

d’une gouttelette dans une jonction T en 4 étapes :

1. le courant de phase dispersée pénètre dans le canal principal,

2. la gouttelette en croissance obstrue partiellement le canal principal,

3. la gouttelette s’allonge dans la direction de l’écoulement et le cou la reliant au
courant de phase dispersée s’amincit,

4. la gouttelette se détache et suit l’écoulement, alors que le courant de phase dispersée
se rétracte vers son canal d’entrée.

D’après Thorsen et al. (2001), la rupture de la gouttelette est contrôlée par la com-
pétition entre la tension interfaciale (pression de Laplace) qui retient la gouttelette et
le cisaillement exercé par la phase continue favorisant son détachement. Garstecki et al.
(2006) suggèrent un mécanisme différent, faisant intervenir la viscosité de la phase conti-
nue. Ils postulent que le mécanisme de rupture est dominé par l’équilibre des pressions
dans la phase continue et dans la phase dispersée à la jonction. La pression de Laplace di-
minue tout d’abord jusqu’à l’obstruction du canal principal par la phase dispersée, avant
d’augmenter jusqu’à atteindre un maximum au moment de la rupture de la gouttelette,
puis de relaxer ensuite jusqu’à sa valeur initiale. Une relation décrivant la taille de goutte-
lettes et de bulles formées dans une jonction en T a ainsi été posée, avec α une constante
dépendant de la géométrie de la jonction T :

L

w
= 1 + α

Qd

Qc
(5.1)

Garstecki et al. (2006) ont cependant mis en évidence par simulation l’existence d’un
nombre capillaire critique (≈ 10−2) au-dessus duquel les contraintes de cisaillement jouent
un rôle non négligeable devant les pressions dans le mécanisme de rupture. Il est toutefois
nécessaire de souligner, comme l’ont fait les auteurs, que ces résultats ont été obtenus
sous certaines conditions de viscosité (µd < µc) et que les mécanismes pourraient varier
sous d’autres conditions de viscosité ou de mouillage.

L’utilisation de la µPIV permet d’apporter de nombreuses informations sur la for-
mation de gouttelettes en microcanaux. Ainsi, Van Steijn et al. (2007) ont confirmé les
caractéristiques générales du mécanisme de rupture décrit ci-dessus par l’étude des champs
de vitesses en 3-dimensions dans la phase continue. Malsch et al. (2010) ont quant à eux
étudié les champs de vitesse dans les gouttelettes en formation dans une jonction T, met-
tant en avant les différences de débits pénétrant dans la jonction en fonction de l’étape de
la formation des gouttelettes - liées à la pression accumulée à l’entrée de phase dispersée.

Différents régimes d’écoulements peuvent être observés dans les jonctions T. Les tran-
sitions de régimes dépendent fortement du nombre capillaire et du rapport des viscosités
entre les deux phases (Gupta et al. (2009)). Il est indispensable de prendre en compte
ces 2 paramètres lors de la mise en place d’écoulements diphasiques en microcanaux. Le
nombre capillaire permet de déterminer différents régimes d’écoulement pour une jonction
T (De Menech et al. (2008), figure 5.1) :

– pour des faibles nombres capillaires (< 10−2), régime « squeezing », correspondant
au mécanisme de rupture présenté juste avant,

– Pour des nombres capillaires intermédiaires, régime « dripping », les gouttelettes ne
remplissent pas totalement le canal principal et la rupture se produit en aval de la
jonction avec une grande importance du ratio des viscosités, les forces interfaciales
sont quasiment équilibrées par les forces de cisaillement,



5.1. GOUTTELETTES EN JONCTION T 135

– pour des nombres capillaires plus importants, régime « jetting », l’écoulement de
phase dispersée suit celui de la phase continue et les 2 fluides immiscibles s’écoulent
côte à côte.

Figure 5.1 – (a) : régime squeezing ; (b)-(c) : régime dripping ; (d) : formation d’un jet
(De Menech et al. (2008))

Van Der Graaf et al. (2006) ont étudié par simulation de lattice Boltzmann la formation
de gouttelettes à une jonction T, avec de bons accords avec les résultats expérimentaux.
La simulation a pu déterminer l’évolution de la taille des gouttelettes suivant divers pa-
ramètres : le volume des gouttelettes diminue quand Cac augmente, alors qu’il augmente
avec le débit de phase dispersée.

Liu et Zhang (2009) ont également étudié cette configuration par simulation, les pa-
ramètres influençant la formation de gouttelette étant selon eux le nombre capillaire, le
ratio des débits, le ratio de viscosités et l’angle de contact. Un nombre capillaire critique
de 0,018 a été mis en évidence : en dessous de cette valeur, en régime de type squeezing,
le rapport des débits a une influence importante sur la taille des gouttelettes, alors que
l’influence de ce rapport de débits diminue lorsque la valeur du nombre capillaire est su-
périeure à cette valeur critique. De plus, cette valeur critique est la même pour différentes
valeurs de rapports de viscosités et d’angles de contact. Cela est en accord avec les obser-
vations de De Menech et al. (2008) concernant la transition du régime squeezing vers le
régime dripping.

Par simulation 3D VOF, Sang et al. (2009) ont observé une diminution de la taille des
gouttelettes formées lors d’une augmentation de la viscosité de la phase continue, ce qui
correspond à ce que nous avons observé dans la jonction flow-focusing.

Enfin, la géométrie des canaux est également un paramètre important dans la for-
mation des gouttelettes. Gupta et Kumar (2010) ont simulé (lattice Boltzmann 3D) la
formation de gouttelettes en régime de type squeezing dans des jonctions T : pour une
jonction plus profonde, à nombre capillaire et rapport de débits fixés, les gouttelettes
formées sont plus grosses.

La plupart des études concernent des écoulements avec la phase dispersée arrivant
perpendiculairement à la phase continue et au canal de sortie. Seules quelques-unes telles
que celle de Xu et al. (2006b) utilisent une configuration inversée entre arrivées de phase
continue et dispersée. Nous allons ici observer l’influence de cette configuration sur la
taille des gouttelettes principales et satellites.
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5.1.2 Taille et dynamique de formation des gouttelettes : in-
fluence de la géométrie

La formation de gouttelettes en jonction T a été observée avec les trois configurations
d’entrée des fluides suivantes :

– perpendiculaire (figure 5.2a),
– face à face (figure 5.2b),
– perpendiculaire inversé (figure 5.2c).

(a) Perpendiculaire (b) Face à face (c) Perpendiculaire inversé

Figure 5.2 – Configuration des entrées et sortie dans la jonction T

Les gouttelettes d’huile sont toujours formées (phase dispersée) en raison des condi-
tions de mouillage qui les favorisent.

5.1.2.1 Taille des gouttelettes principales en jonction T

L’évolution de la taille de gouttelettes principales de HS5 formées dans une solution
de SDS 2% en fonction du nombre capillaire dans la phase continue est présentée sur la
figure 5.3. La gamme de débits balayée dans la jonction T300 correspond à 2 < Qd <
100 µL.min−1 et 10 < Qc < 2000 µL.min−1.

Il est possible de distinguer deux zones d’évolution de la taille des gouttelettes, avec
un nombre capillaire critique Cac = 1, 9.10−1. Cette valeur limite est obtenue pour un
volume de gouttelette principale adimensionnalisé Vg

a3 ≈ 0, 5 (représentée par une ligne en
pointillés sur la figure 5.3).

Or, en comparant le volume d’une gouttelette sphérique de diamètre égal à la largeur
du canal sur le volume de la jonction (cube d’arête égale à la largeur du canal), le rapport
suivant est obtenu :

(V )sphère

(V )cube

=
4
3
π
(

a
2

)3

a3
=

π

6
≈ 0, 52 (5.2)

Il semblerait donc que la valeur critique provienne du « confinement » de la gouttelette.
Lorsque la gouttelette est confinée, en régime dripping, la décroissance de la taille des
gouttelettes - lorsque le rapport des débits augmente - est moins marquée que lorsque la
gouttelette n’est plus confinée, en régime de jet ou à la transition vers ce régime (pour
Cac ≈ 0, 3, le régime de jet n’est pas encore établi, mais la taille des gouttelettes est déjà
dans la deuxième pente décroissante).

De plus, quelle que soit la configuration d’entrée des fluides, la taille des gouttelettes
reste quasiment la même et peut donc être obtenue dans le cadre de la formation de
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Figure 5.3 – Évolution de la taille des gouttelettes principales d’huile de silicone en
formation dans l’eau en présence de SDS 2% dans la jonction T300 pour 3 modes d’entrée
des 2 phases

gouttelettes de HS5 dans l’eau :

Vg

a3
=







3, 2.10−1 × Ca−0,29
c pour Cac < 1, 9.10−1

2, 6.10−2 × Ca−1,8
c pour Cac > 1, 9.10−1

(5.3)

Ainsi, pour des rapports de débits Qd/Qc allant de 1/100 à 1/2, le confinement va
avoir une importance primordiale sur la taille des gouttelettes, alors que la configuration
d’entrée des fluides n’intervient pas, pour 10−2 < Cac < 1. La question est de savoir si ce
résultat va influencer ou non la taille des gouttelettes satellites.

5.1.2.2 Taille des gouttelettes satellites en jonction T

La figure 5.4 présente l’évolution de la taille des gouttelettes satellites pour les trois
configurations d’entrées des fluides. Alors qu’il n’y avait pas de différence de taille au ni-
veau des gouttelettes principales, une différence est visible pour les gouttelettes satellites.
Dans le cas des configurations perpendiculaire et face à face, la taille des gouttelettes
satellites est identique, alors qu’elles sont un peu plus grosses pour les gouttelettes satel-
lites formées dans la configuration perpendiculaire inversée (5 fois plus grosses à faibles
nombres capillaires Cac < 10−2).

La différence, qui n’était pas visible pour les gouttelettes principales, provient du fait
que la rupture n’est pas du tout la même entre les configurations perpendiculaire / face
à face et la configuration perpendiculaire inversée. La taille des gouttelettes principales
est ici majoritairement contrôlée par les débits des deux phases - et ici en particulier par
le débit de phase continue, le débit de phase dispersée étant bien plus faible que celui de
phase continue. La taille des gouttelettes satellites est au contraire liée autant aux débits
qu’à la rupture du cou de la gouttelette elle-même.
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Or, la rupture du cou s’effectue sur un angle de la jonction pour les configurations
perpendiculaire et face à face (respectivement figure 5.5b et 5.5d), alors qu’elle s’effectue
de manière longitudinale dans le cas de la configuration perpendiculaire inversée (figure
5.5f). La géométrie est donc un élément primordial sur la taille des gouttelettes satellites
et la manière dont va s’effectuer la rupture.
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Figure 5.4 – Évolution de la taille de gouttelettes satellites de HS5 dans l’eau en fonction
du nombre capillaire dans la phase continue pour différentes configurations d’entrées des
fluides

A faibles débits, la rupture sur un angle conduit à une gouttelette satellite plus petite
qu’une rupture longitudinale. Lorsque le cou est plaqué sur un angle, sa présence contribue
à favoriser la rupture, en limitant le développement du cou et conduisant à une taille de
cou plus petite, donc une gouttelette satellite plus petite.

La limite définie est donc différente de celle qui a été observée pour les gouttelettes
principales : le confinement influence la taille de la gouttelette principale, mais pas la
configuration d’entrée, alors que c’est l’inverse pour les tailles des gouttelettes satellites.
Les gouttelettes satellites se trouvant toujours dans une situation non-confinée, ce scénario
est tout à fait logique.

De plus, pour les débits les plus élevés, la taille des gouttelettes commence à se rap-
procher pour les différentes configurations (pour Cac ≈ 0, 5 sur la figure 5.4) : le régime
de jet s’établissant, plusieurs gouttelettes satellites sont formées et la rupture s’effectuant
après la jonction, le rôle de l’angle de la géométrie n’intervient plus.

Pour toutes les configurations, le nombre capillaire critique qui était observé dans
les jonctions flow-focusing est retrouvé : certaines similitudes sont donc présentes entre
jonction T et flow-focusing malgré la différence de symétrie des systèmes. De plus, la
présence des parois, beaucoup plus importante au niveau de la gouttelette satellite en
jonction T, influence la taille globale des gouttelettes mais pas l’évolution générale de
cette taille avec le nombre capillaire dans la phase continue.
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(a) Perpendiculaire (b) Perpendiculaire

(c) Face à face (d) Face à face

(e) Perpendiculaire inversé (f) Perpendiculaire inversé

Figure 5.5 – Formation de gouttelettes de HS5 (Qd = 4 µL.min−1) dans une solution
de SDS 2% (Qc = 100 µL.min−1) dans une jonction T pour différentes configurations
d’entrées : étapes précédant la rupture

5.1.2.3 Champs de vitesse : gouttelettes en jonction T

Les figures 5.6 et 5.7 présentent les champs de vitesse mesurés dans la phase conti-
nue lors de la formation de gouttelettes en jonction T de configuration perpendiculaire,
respectivement à débit moyen et à fort débit de phase continue.

Dans les deux cas, lors de la pénétration de la phase dispersée dans le canal de sortie,
la vitesse est la plus importante à côté de la « tête » de la gouttelette (figure 5.6a et 5.7b) :
l’entrée de phase dispersée dans le canal principal limite la section de passage de la phase
continue, d’où une accélération, comme en jonction flow-focusing (paragraphe 4.3.1.1).

Les champs à la rupture sont largement différents pour les deux débits présentés ici :
alors que la rupture à faible débit se fait par une rencontre brutale de l’écoulement dirigé
sur le cou de la gouttelette (figure 5.6c), la rupture à fort débit semble plutôt provenir
d’un entraînement de la gouttelette en formation par la phase continue (figure 5.7d).
L’intensité de la circulation de la phase continue empêche la gouttelette de se développer
dans toute la largeur du canal, d’où cette rupture. A plus faible vitesse, la phase dispersée
bouche le canal de sortie, ce qui conduit à cette rupture plus marquée imposée sur le cou.



140 CHAPITRE 5. FORMATION DE GOUTTELETTES EN JONCTION T

(a) Entrée de la phase dispersée (b) Avancée de la phase dispersée

u (m/s)

(c) Avant la rupture

Figure 5.6 – Champs de vitesse dans la phase continue lors de la formation de gouttelettes
d’huile de silicone HS5 dans l’eau en présence de SDS 2% (Qc = 100 µL.min−1 ; Qd =
10 µL.min−1) dans la jonction T300 en configuration perpendiculaire

L’inertie et le cisaillement apportés par la phase continue jouent donc ici, comme dans
les systèmes flow-focusing, un rôle important dans la rupture lors de l’augmentation du
débit : elle va ainsi intervenir sur la taille de la gouttelette principale, comme nous avons
pu le voir sur la figure 5.4.

Ces constatations se retrouvent également pour les autres configuration d’entrée des
fluides, d’où la tendance d’évolution semblable de la gouttelette satellite pour les trois
configurations, malgré des tailles différentes pour la configuration perpendiculaire inversée.

5.1.3 Comparaison jonction T / flow-focusing

5.1.3.1 Gouttelettes principales

La figure 5.8 présente l’évolution de la taille des gouttelettes principales pour des
conditions expérimentales semblables entre la jonction T et la jonction flow-focusing. La
taille des gouttelettes obtenues est très proche, même si la rupture est symétrique pour
la jonction flow-focusing et asymétrique pour la jonction T. Une légère différence se fait
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(a) Entrée de la phase dispersée (b) Avancée de la phase dispersée

(c) Allongement de la phase dispersée (d) Avant la rupture

u (m/s)

(e) Après la rupture

Figure 5.7 – Champs de vitesse dans la phase continue lors de la formation de gouttelettes
d’huile de silicone HS5 dans l’eau en présence de SDS 2% (Qc = 900 µL.min−1 ; Qd =
10 µL.min−1) dans la jonction T300 en configuration perpendiculaire
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pour les débits les plus élevés, mais elle n’est pas suffisamment significative pour en tirer
des conclusions. Cela se rapproche des constatations effectuées par Abate et al. (2009),
selon lesquelles à nombres capillaires modérés la taille des gouttelettes est très proche
pour les jonctions T de différentes configurations et les jonctions flow-focusing.

La taille limite critique
(

Vg

a3

)

CR
≈ 0, 52 est semblable également pour les deux géomé-

tries. Le confinement est donc un paramètre important pour les deux types de géométrie.
Toutefois, alors que la rupture de pente à cette limite provient d’un changement de régime
(dripping à jet) pour la jonction T, ce n’est pas aussi clairement le cas pour la jonction
flow-focusing.
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Figure 5.8 – Évolution de la taille des gouttelettes principales de HS5 (Cad = 10−3) en
fonction du nombre capillaire dans la phase continue : comparaison jonction T / flow-
focusing

5.1.3.2 Gouttelettes satellites

Comme nous l’avons mentionné au paragraphe 5.1.2.2, l’évolution de la taille des
gouttelettes satellites avec le nombre capillaire dans la phase continue dans la jonction T
est sensiblement la même que celle en jonction flow-focusing : elle commence par stagner
à faibles nombres capillaires, puis augmente.

Les gouttelettes satellites formées dans la géométrie flow-focusing sont toutefois plus
grosses que celles formées dans la jonction T (figure 5.9). Or, la taille initiale (à faibles
nombres capillaires) des gouttelettes est pourtant sensiblement identique. La différence
viendrait donc principalement de l’effet inertiel de la phase continue et de la géométrie
à la rupture. Pour une rupture par un écoulement asymétrique, les gouttelettes formées
vont être plus petites. De plus, le passage vers le régime de jet va vers un renforcement de
ce phénomène, en décalant la rupture en amont de la jonction. Or, nous avons vu qu’une
rupture décalée en jonction flow-focusing aboutissait à une plus petite gouttelette satellite
(à forts débits de phases continue et dispersée), ce qui tendrait à valider cette hypothèse.
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Figure 5.9 – Évolution de la taille des gouttelettes satellites de HS5 (Cad = 10−3) en
fonction du nombre capillaire dans la phase continue : comparaison jonction T / flow-
focusing

5.2 Phénomènes ondulatoires transitoires

Trois principaux régimes d’écoulements ont déjà été observés dans les jonctions T : un
régime de formation de gouttelettes à la jonction, un régime de formation de gouttelettes
en aval de la jonction (jet) et un régime stratifié (Guillot et Colin (2005)). Les transitions
entre ces différents régimes dépendent principalement de la géométrie, des viscosités des
fluides et de la tension interfaciale.

Toutefois, il est également possible d’observer des phénomènes d’instabilité dans les
écoulements en microcanaux. Ils peuvent prendre différentes formes, comme nous avons
pu par exemple l’observer avec la formation de gouttelettes satellites par instabilités de
Rayleigh-Plateau. Au cours de nos observations de formation de gouttelettes en jonction
T en verre, des ondulations ont été formées lors de ces transitions de régimes. Après avoir
présenté les tailles de gouttelettes, nous allons maintenant voir quels sont les facteurs
affectant ce phénomène d’instabilité.

Mbanjwa et al. (2010) ont également observé des instabilités à l’interface entre les
fluides dans des jonctions T similaires à la nôtre (écoulement d’eau dans une huile minérale
de 25 mPa.s en présence de tensioactif, avec une tension interfaciale de 3 mN.m−1). A
faibles débits de phase continue et pour des rapports de débit de phase dispersée sur débit
de phase continue supérieurs à 1, la phase dispersée ne se rompt pas. Des perturbations
de grande longueur d’onde se propagent dans la direction de l’écoulement, traduisant
le caractère convectif de l’instabilité (figure 5.10a). Ces instabilités sont observées de
plus lors des transitions de régime mais n’ont toutefois pas été quantifiées au cours du
temps et dans l’espace. Les auteurs ont également inversé la configuration des entrées
des fluides, observant ainsi la présence de ces instabilités pour les différentes géométries.
Une ondulation de l’interface a également été observée lors d’écoulements diphasiques
gaz/liquide dans une jonction T de section quasi-carrée par Santos et Kawaji (2010).
Alternativement avec des bulles de type « bouchons », un régime stratifié gaz/liquide peut
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être établi, avec parfois une ondulation de l’interface. Dans ce cas, l’ondulation provient
d’une surpression dans la branche d’entrée du gaz (figure 5.10b). Dans le cas de deux
liquides non miscibles, la compressibilité des fluides est cependant beaucoup plus faible
et cette accumulation est limitée.

(a) Mbanjwa et al. (2010) (b) Santos et Kawaji (2010)

Figure 5.10 – Écoulements instables en jonction T

Les ondulations observées peuvent se rapprocher des jets observés en jonctions flow-
focusing (Cubaud et Mason (2008); Guillot et al. (2007)). Guillot et al. (2009) ont observé
un régime de jets ondulés lors de la formation de gouttelettes dans une géométrie à co-
écoulement. Les ondulations sont également convectées en aval de l’écoulement. Dans notre
configuration de jonction T, nous ne possédons cependant pas la symétrie cylindrique du
phénomène. La géométrie se rapprocherait plus d’une cellule de type Hele-Shaw, la largeur
du canal étant de 120 µm et sa hauteur 40 µm.

5.2.1 Présentation du phénomène

Un écoulement diphasique est expérimentalement étudié dans la jonction T en verre
(120 × 120 × 40 µm). La phase continue est de l’eau distillée ou des solutions aqueuses
de glycérol (25% et 15%) et la phase dispersée de l’huile de silicone HS5 ou HS10. Deux
principaux régimes sont observés, un régime d’écoulement stratifié et un régime de for-
mation de gouttelettes (figure 5.11). Lors du passage d’un régime stratifié à un régime de
formation de gouttelettes avec une modification importante du débit de phase continue,
l’interface à l’origine plane entre les deux phases du régime stratifié devient une interface
ondulée (figure 5.12).

Ce phénomène transitoire possède une dimension spatiale et une échelle temporelle.
Différents paramètres ont été modifiés : les débits initiaux et finaux des deux phases, ainsi
que le rapport des débits. Des essais avec une inversion des phases ont également été
réalisés.

Le phénomène est observé dans des conditions de débits bien particulières. Il a ce-
pendant pu être reproduit plusieurs fois pour des conditions identiques. En revanche, il
n’a pas été observé à chaque fois ou forcément de manière identique. En particulier, la
rupture et la formation de gouttelettes peut être plus ou moins rapide. Une très légère
perturbation dans les débits peut être à l’origine de la formation des gouttelettes et de
la rupture prématurée de l’interface ondulée. Les surfaces ondulées que nous analysons
ici correspondent à des transitions de débits faibles vers des débits de phase continue
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Figure 5.11 – Diagrammes de régimes d’écoulements dans la jonction T120 d’une phase
dispersée HS5 dans une phase continue eau distillée

Figure 5.12 – Régimes d’écoulement dans la jonction T (Qd = 5 µL.min−1) - (a) : Régime
stratifié, Qc = 5 µL.min−1 ; (b) : Formation de gouttelettes, Qc = 300 µL.min−1 ; (c) :
Transition de débit de (a) vers (b)

élevés. Des ondulations peuvent également apparaître pour des modifications de débits
inverses. Enfin, il est aussi possible que des artefacts ondulés restent visibles lors des
régimes stratifiés.

Des essais ont été conduits avec les canaux de section carrée 300 µm (T300). Le
phénomène n’a pas pu y être observé. Il semblerait ainsi que la géométrie soit un facteur
important dans l’établissement de ces ondulations, avec en particulier une hauteur de
canal plus petite que sa largeur. De plus, la section offerte à l’écoulement dans le canal
en verre T120 est près de 20 fois inférieure à celle offerte par le T300. Les effets de parois
peuvent donc y être également plus importants.

Trois grandeurs sont principalement utilisées pour décrire les phénomènes possédant un
caractère ondulatoire : la période (ou pseudo-période en particulier pour les phénomènes
transitoires amortis), la longueur d’onde spatiale ainsi que l’amplitude de l’onde. L’origine
du temps (t = 0 s) utilisé pour décrire le phénomène correspond à l’instant où le débit a
été modifié.
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5.2.2 Pseudo-période des ondulations

Intéressons-nous tout d’abord à la période. Le phénomène décrit ici est transitoire :
il n’a pas été possible de produire une interface ondulée de manière entretenue ; soit des
gouttelettes finissent par se former, soit un nouveau régime stratifié se met en place. De
plus, les ondes formées le sont de manière irrégulière et peuvent « stagner », l’interface
ondulée étant alors immobile tandis que les fluides circulent toujours.

La figure 5.13 présente l’évolution temporelle du maximum de l’amplitude des ondes à
différentes positions situées après la jonction. Il est clairement visible que la formation des
ondes n’est pas régulière : il y a des phénomènes de ralentissement et d’accélération dans
la propagation de l’onde et lors de la formation de cette onde. Il arrive que la vitesse de
propagation des ondulations soit à un instant donné deux fois plus rapide qu’à un autre.
De plus, les à-coups qui peuvent être observés sur les courbes montrent bien l’irrégularité
du phénomène, étant donné la linéarité des interfaces et leur régularité.

Aucune tendance particulière n’a ainsi pu être dégagée, la pseudo-période étant aléa-
toire.

Figure 5.13 – Évolution temporelle du maximum d’amplitude des ondes à trois positions
spatiales données pour un passage de Qc/Qd = 5/5 à 300/5 lors d’écoulements d’HS5 dans
l’eau
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5.2.3 Évolution de la longueur d’onde

5.2.3.1 Tendance générale

La longueur d’onde spatiale des ondulations a été mesurée par analyse des images
avec le logiciel ImageJ. Une longueur d’onde moyenne instantanée a été déterminée sur
les ondes présentes dans le millimètre suivant la jonction T, distance visible sur les images
enregistrées. En effet, la longueur d’onde sur cette distance à un instant donné est quasi-
ment identique pour toutes les ondulations. Pour des conditions expérimentales identiques,
l’évolution de la longueur d’onde en fonction du temps est très reproductible (figure 5.14).
Or, ceci est valable même si la rupture n’intervient pas au même instant après la modifi-
cation des débits. Les débits sont toujours donnés par la suite en µL.min−1.

Dans les conditions expérimentales dans lesquelles ce phénomène a été observé, la
longueur capillaire (définie par l’équation 1.1) est d’environ 6 mm. La longueur des ondes
observées est donc bien inférieure à cette longueur capillaire. La tension interfaciale est
dominante.
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Figure 5.14 – Évolution de la longueur d’onde moyenne en fonction du temps pour un
passage de Qc/Qd = 5/5 à 300/5 lors d’écoulement d’HS5 dans l’eau pour trois essais
différents

Après modification du débit, les ondes apparaissent après quelques secondes seulement
(de 2 à une dizaine de secondes suivant les débits et les fluides). Lorsque les ondes appa-
raissent, elles ont d’abord une longueur d’onde élevée (jusqu’à 700 µm), avant de décroître
(figure 5.15). La longueur d’onde des nouvelles ondulations diminue au fur et à mesure de
la formation de ces nouvelles ondulations. La longueur d’onde des ondulations déjà for-
mées mais stagnant ou avançant suffisamment lentement pour être visibles sur plusieurs
images successives, diminue également au cours du temps. Comme nous l’avons précisé
plus tôt, la longueur d’onde des ondulations visibles sur une image est ainsi identique
pour toutes les ondulations.

Lorsque la rupture en gouttelettes ne se fait pas trop rapidement, la longueur d’onde
atteint une valeur limite. En particulier, lorsque que l’on passe d’un régime stratifié à un
autre régime stratifié - avec cependant une largeur des strates différente dans le canal de
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Figure 5.15 – Évolution de l’ondulation au cours du temps pour un passage de Qc/Qd =
7, 5/7, 5 à 300/7, 5 lors d’écoulement d’HS5 dans l’eau - (a) : 10 s ; (b) : 20 s ; (c) : 30 s

sortie par rapport au départ - il est possible d’observer très longtemps (plus de 2 minutes)
l’interface ondulée. La longueur d’onde limite ainsi observée est proche de a = 120 µm, la
largeur du canal et de la jonction T (figure 5.16). Cela resterait toutefois à vérifier avec
d’autres dimensions de canaux.
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Figure 5.16 – Évolution de la longueur d’onde moyenne en fonction du temps pour un
passage de Qc/Qd = 10/10 à 300/10 lors d’écoulement d’HS5 dans l’eau

5.2.3.2 Influence des fluides et des débits

Il est possible de modéliser cette décroissance de la longueur d’onde λ en fonction du
temps t suivant la modification du débit :

λ − λr

λ0 − λr
= e−

t
τ (5.4)

Avec λr la longueur d’onde à la rupture,
λ0 une pseudo-longueur d’onde à l’instant t = 0 s,
τ une constante de temps.
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Des exemples de courbes et les valeurs détaillées des constantes λr, λ0 et τ sont donnés
en annexe B.1 pour différents fluides et différentes conditions de débits.

Il est difficile de quantifier l’évolution des valeurs de λ0 et λr. La plupart du temps
(90% des cas), λ0 et λr augmentent tous deux avec le rapport du débit total initial sur
le débit total final. λr n’est pas égal à 120 µm, mais l’ordre de grandeur reste entre 100
et 200 µm : cette valeur reste très subjective, la rupture n’ayant parfois pas lieu (passage
d’un régime stratifié à un autre régime stratifié).

Pour un fluide donné et des conditions de débits de départ identiques, une diminution
de la valeur du débit final de phase continue entraîne une augmentation de la constante
de temps τ (figure 5.17). La diminution de la longueur d’onde va donc être d’autant plus
rapide que le débit de phase continue final imposé sera élevé. De plus, à débits égaux, la
constante de temps est plus faible pour une viscosité de la phase continue plus élevée. La
diminution de la longueur d’onde sera donc plus rapide.

Ainsi, les changements les plus brutaux des conditions entraînent les diminutions de
longueurs d’onde les plus rapides.
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Figure 5.17 – Évolution de la constante de décroissance en fonction du débit final de
phase continue lors d’un passage de Qc/Qd = 5/5 à Qcf /5

5.2.4 Évolution de l’amplitude des ondes

De manière globale, l’amplitude des ondes commence à stagner pendant un temps
relativement court ou connaît une augmentation qui correspond alors à un passage d’une
interface plane à une interface ondulée avant seulement de décroître au cours du temps. La
première étape correspond à la mise en place du débit de phase continue qui vient d’être
modifié, et la seconde étape à la relaxation vers un état d’équilibre (rupture et formation
de gouttelettes ou régime stratifié).

Une distinction est faite entre le maximum de l’onde, noté ∆ymax et l’amplitude réelle
de l’onde, notée ∆y (figure 5.18). Le maximum de l’onde correspond ainsi à l’amplitude
de l’onde à laquelle est ajoutée la profondeur sous l’onde, qui peut elle aussi varier, d’où
la différence entre ∆ymax et ∆y.
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Figure 5.18 – Amplitude de la surface ondulée

Lorsque l’équilibre atteint après la modification du débit est un nouveau régime stra-
tifié, i.e. lorsqu’il n’y a pas formation de gouttelettes, la décroissance peut être divisée en
deux temps différents : une première étape de décroissance est suivie par un ralentisse-
ment de cette décroissance (indiquées respectivement comme « décroissance rapide » et
« décroissance lente » sur la figure 5.19). Il est cependant difficile de dégager une tendance
sur l’évolution complète prenant en compte les deux étapes et la plupart des modèles de
relaxation des ondes des films minces (∆y << λ) ne s’appliquent pas ici.
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Figure 5.19 – Évolution de l’amplitude des ondes en fonction du temps pour un passage
de Qc/Qd = 10/10 à 300/10 lors d’écoulements d’HS5 dans l’eau

5.2.4.1 Maximum de l’onde

Le maximum de l’onde ∆ymax (figure 5.18) diminue après une dizaine de secondes en
suivant une loi de puissance en fonction du temps, après une période de stagnation vers
des valeurs proches de la largeur de la strate d’HS5 de départ. En considérant l’origine
du temps à l’instant de la modification du débit, l’expression suivante est obtenue :

∆ymax(en µm) = 190t−0,45 (5.5)
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La comparaison entre les valeurs calculées et les valeurs expérimentales montre qu’elles
ne diffèrent pas de plus de 25% (figure 5.20). Ultimement, il y a soit rupture et formation
de gouttelettes, soit stabilisation de l’interface en une interface plane, d’où une tendance
à aller vers cette valeur limite pour l’amplitude maximale. Une explication physique à
cette loi et aux valeurs des constantes la constituant reste toutefois difficile.
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Figure 5.20 – Comparaison de l’amplitude maximale des ondes calculée et expérimentale

5.2.4.2 Amplitude des ondes

Lors de la décroissance rapide (figure 5.19), l’amplitude des ondes suit une évolution
assez régulière (figure 5.21), toutefois non comparable avec la régularité de l’évolution des
longueurs d’onde. Seule cette étape de décroissance rapide sera donc étudiée ici.

La décroissance peut être modélisée par une tendance affine telle que :

∆y = −αt + β (5.6)

Avec α homogène à une vitesse de décroissance de l’amplitude,
β homogène à une amplitude et correspondant à l’amplitude initiale au temps initial

t = 0 s.
β est théoriquement nulle : l’interface est plane avant modification du débit. L’évo-

lution de l’amplitude commence cependant par une croissance rapide de l’amplitude des
ondes qui conduit à la forme de l’expression donnée. Cette croissance n’ayant pas été
étudiée ici, il n’est pas possible de comparer ces valeurs avec β.

α dépend principalement de la viscosité de la phase continue (figure 5.22). La vitesse de
décroissance diminue lorsque les viscosités des deux phases se rapprochent. La viscosité
de la phase continue influence fortement la vitesse de décroissance de l’amplitude des
ondes, ce qui n’est pas le cas de la viscosité de la phase dispersée : c’est le débit de phase
continue qui connaît une grande variation, d’où ce résultat. Les propriétés de ce fluide
interviennent donc, comme pour l’évolution de la longueur d’onde.
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Figure 5.21 – Évolution de l’amplitude des ondes au cours du temps
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5.2.5 Inversion des entrées de fluides

La phase aqueuse mouille ici le canal en verre hydrophile. Lors d’une inversion de
la phase aqueuse et de la phase huileuse, cette condition de mouillage se traduit par
une formation de gouttelettes provenant non pas de l’arrivée perpendiculaire mais de
l’arrivée située dans le prolongement de la sortie : ce sont encore des gouttelettes d’huile
qui sont formées (configuration perpendiculaire inversée présentée sur la figure 5.2c). Ces
conditions de mouillage obligent à nouveau à étudier l’interface lors d’une modification
du débit de la phase aqueuse et non pas huileuse.

Des ondulations sont à nouveau observées, malgré la modification de configuration
d’entrée des fluides. Les figures 5.23b et 5.23c présentent ces ondulations 30 s après la
modification de débits respectivement pour de l’huile dans l’eau et pour de l’eau dans
l’huile. Les conditions expérimentales conduisant à ces photographies sont en tout point
identiques (mêmes débits aqueux et huileux de départ, même modification du débit d’eau)
en dehors de la configuration d’entrée des fluides qui a été inversée. Les ondes formées
sont régulières pour les deux configurations, mais la longueur d’onde et l’amplitude des
ondes diffèrent.
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Figure 5.23 – Formation d’ondes : inversion des entrées d’huile et d’eau



154 CHAPITRE 5. FORMATION DE GOUTTELETTES EN JONCTION T

Lors de l’inversion des entrées, les ondes possèdent encore une longueur d’onde ins-
tantanée constante, mais la décroissance de cette longueur d’onde au cours du temps est
moins rapide. En particulier, la longueur d’onde limite n’est pas observée ici, comme étant
égale à la dimension du canal, tout au moins sur la durée de l’acquisition (Figure 5.23). De
même, l’amplitude des ondes ne diminue pas aussi rapidement qu’avec le système direct,
mais on retrouve la même pente de décroissance pour l’amplitude maximale.

Ainsi, même si les conditions géométriques d’entrée des fluides ont une influence sur
les ondulations formées, en termes d’amplitude et de longueur d’onde, la formation des
ondulations n’est pas guidée totalement par la géométrie.

5.2.6 Champs de vitesse dans la phase aqueuse

Les champs de vitesse dans la phase aqueuse continue ont été mesurés par µPIV. La
figure 5.24 présente ces champs de vitesse au cours du temps. On constate tout d’abord une
augmentation de la vitesse moyenne entre les différentes mesures, ce qui correspond bien
à une augmentation du débit de la phase aqueuse. Il apparaît clairement au niveau de la
figure 5.24c une augmentation de la vitesse du fluide au niveau des maxima d’amplitude :
la section de passage de la phase continue y est réduite.

Figure 5.24 – Champs de vitesse dans la phase aqueuse circulant pour un rapport Débit
d’eau / Débit d’HS5 = 5/5 à 300/5 - Temps après modification du débit (a) : 5,64 s ; (b) :
9,61 s ; (c) : 12,07 s ; (d) : 25,57 s
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Il est toutefois difficile de faire des observations plus précises, le nombre de vecteurs
vitesse observé étant relativement restreint (mesures effectuées sur une faible largeur par
rapport à la longueur étudiée). De plus, la variation importante de la vitesse du fluide au
cours de la mesure rend difficile une mesure sur tout le déroulement du phénomène.

5.3 Bilan

L’influence de la configuration d’entrée des fluides a été ici étudiée pour les gouttelettes
principales et les gouttelettes satellites. Pour cela, trois configurations de jonctions T ont
été utilisées.

D’une part cette étude a montré que la configuration d’entrée des fluides a peu d’in-
fluence sur la taille des gouttelettes principales formées. Le confinement ou non de la
gouttelette formée intervient fortement sur l’évolution de la taille des gouttelettes en
fonction du nombre capillaire. Un volume de gouttelette limite Vg

a3 ≈ 0, 5 marque cette
transition confinement / non confinement et aussi l’établissement du régime de jet. Pour
la gouttelette satellite, ce confinement n’entrant pas en jeu, la configuration d’entrée des
fluides dans la jonction T joue un rôle. En particulier, la taille de ces gouttelettes va
différer suivant la présence ou non d’un angle sur lequel le cou va se rompre.

D’autre part, les tendances générales de l’évolution des tailles des gouttelettes - prin-
cipales et satellites - sont similaires pour la jonction T et pour la jonction flow-focusing,
malgré les différences de symétrie des écoulements et des régimes de formation des gout-
telettes qui peuvent différer : l’inertie et le cisaillement jouent un rôle dans la formation
des gouttelettes satellites pour les deux configurations, ainsi que le confinement pour les
gouttelettes principales.

Une géométrie de jonction T nous a également permis de constater un phénomène tout
à fait particulier lors d’un changement de débits. Des ondulations se sont développées dans
le canal de sortie. Il est donc important de vérifier l’existence de tels phénomènes pour
diverses raisons :

– comprendre les changements de régimes et appréhender des phénomènes interfaciaux
spécifiques ;

– comprendre des problèmes qui peuvent intervenir lors de la mise en route d’un
écoulement - mouillages complexes à cause d’un résidu de phase dispersée à la paroi
par exemple - selon l’historique de cet écoulement pour l’établissement d’un régime ;

– appréhender l’importance de la géométrie dans l’établissement des régimes et des
transitions de régimes (rapport d’aspect. . .) ;

– observer le comportement en régime transitoire d’un film fortement cisaillé lors d’un
changement brutal du cisaillement à travers la modification du rapport des débits.





Chapitre 6
Micromélangeurs industriels

Nous venons d’étudier la formation de gouttelettes dans des jonctions flow-focusing
et des jonctions T. L’utilisation de tels microsystèmes en milieu industriel nécessite une
grande robustesse et une forte capacité de production. Des micromélangeurs industriels
basés sur les principes de la microfluidique peuvent être mis au point. Ainsi, la rencontre
de deux phases peut se faire à des jonctions ou dans des géométries complexes pour aboutir
à la fabrication d’une émulsion comme avec les jonctions étudiées précédemment.

6.1 Émulsification industrielle en micromélangeurs

Les micromélangeurs

Les micromélangeurs sont des systèmes particulièrement efficaces pour effectuer des
réactions chimiques avec des performances accrues en termes de rendement et de sélectivité
(Hessel et al. (2004); Renken et al. (2007)). Ils sont bien adaptés à l’intensification des
procédés et à la mise au point de procédés plus sûrs. L’augmentation du rapport surface
sur volume en microsystèmes permet à ces micromélangeurs de contrôler les températures
de réactions tout en limitant l’apparition de points chauds. La mise en parallèle pour
augmenter la production facilite aussi le scale-up.

Certains micromélangeurs découlent des mélangeurs statiques qui ont été utilisés pour
effectuer des dispersions. Fradette et al. (2006, 2007) ont ainsi utilisé des mélangeurs
statiques Sulzer SMX pour former des dispersions gaz/liquide et liquide/liquide. Il est
donc logique que leur utilisation mène également à l’émulsification.

Émulsification

Lorsque les micromélangeurs sont utilisés avec des fluides immiscibles, il est possible
d’y former des émulsions, comme nous l’avons dit précédemment (paragraphe 1.3.2). En
effet, ils peuvent produire des émulsions avec une très faible dispersion de taille tout en
dépensant moins d’énergie que ce qui est observé avec les procédés courants. Haverkamp
et al. (1999) ont ainsi utilisé un micromélangeur à canaux interdigitaux pour former des
émulsions de distribution de taille étroite, avec un faible diamètre moyen et ceci sans
utilisation d’un tensioactif standard.

Les possibilités de structures de micromélangeurs passifs sont nombreuses (Aubin
et Xuereb (2009)) : division / recombinaison, multilamination, focalisation hydrodyna-
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mique. . . La performance des mélangeurs statiques et les principes intervenant à la base
du mélange et des mécanismes de dispersion dépendent dans ces systèmes de la struc-
ture géométrique des éléments qui le composent (Rauline et al. (1998)), la géométrie des
micromélangeurs va jouer un rôle capital dans la dispersion de gouttelettes.

L’utilisation de structures plus complexes que les jonctions T ou flow-focusing aux-
quelles nous venons de nous intéresser peut étendre les capacités de l’émulsification en
microsystèmes. En dépit des réductions possibles d’énergie dissipée et de l’amélioration
de la qualité des produits que cela pourrait entraîner, à notre connaissance, ces procédés
ne sont pas encore utilisés en émulsification dans l’industrie, à l’exception de pilotes dans
des centres de recherche et développement.

6.2 Hydrodynamique des micromélangeurs Caterpil-
lar et StarLaminator

6.2.1 Présentation des micromélangeurs

Deux micromélangeurs sont utilisés : le Caterpillar et le StarLaminator (présentation
du montage d’émulsification et de la géométrie des microsystèmes au paragraphe 2.2.2).

En termes de mélange, le Caterpillar est adapté à une utilisation à débits élevés, ce qui
permet d’augmenter les capacités de production (Panic et al. (2004)). Ce micromélangeur
a également été utilisé par Choe et al. (2008a) pour effectuer une réaction en deux étapes
en améliorant le rendement.

Le type d’écoulement dans le micromélangeur Caterpillar dépend fortement des débits
des phases continue et dispersée. En outre, des écoulements secondaires sont également
présents en plus de la multilamination apportée par les éléments de mélange en série, ce
qui renforce la diminution de taille des gouttelettes formées à l’entrée du micromélangeur
(Debas (2009); Schönfeld et al. (2004)). Dans le cadre de la dispersion de gaz ou de liquide,
l’utilisation de ce micromélangeur permet de réduire l’énergie consommée par le procédé
(Choe et al. (2008b)).

Les micromélangeurs StarLaminator sont également performants en termes de mélange
pour des débits de fluides importants (Werner et al. (2005)).

Une comparaison très limitée entre ces micromélangeurs a été réalisée par Löb et al.
(2008). Deux points (deux débits pour lesquels une émulsion est formée) seulement ont
montré une plus faible efficacité du système StarLaminator pour l’émulsification et ce
pour une seule formulation.

Nous allons nous appliquer ici à comparer dans un premier temps les performances en
termes de cisaillement et pertes de charge effectives dans ces systèmes, avant de présenter
des résultats d’émulsification sous différentes conditions de débits, de tension interfaciale
entre les phases et différentes formules d’émulsion. Les produits utilisés ici sont utilisés
dans l’industrie cosmétique, ce qui les différencie des formulations académiques des études
précédentes.

6.2.2 Application du principe de Metzner-Otto

Pour les fluides non-newtoniens, la viscosité dépend du cisaillement auquel le fluide
est soumis. En reliant la viscosité apparente de fluides non-newtoniens en circulation dans
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un système de mélange aux autres variables, il est donc possible de déterminer la gamme
de vitesses de cisaillement dans le système.

Le concept de Metzner-Otto est une technique permettant de relier le cisaillement
effectif dans une cuve agitée à la vitesse de rotation de l’agitateur, par l’intermédiaire
d’un coefficient Kp (appelé coefficient de Metzner-Otto) dépendant de la configuration de
la cuve (type d’agitateur, géométrie. . .) (Metzner et Otto (1957); Metzner et al. (1961)).
Une telle relation se révèle intéressante pour prévoir l’énergie à fournir au système pour
une bonne agitation à partir de la viscosité des fluides utilisés.

Metzner et Otto ont pour cela étudié un fluide newtonien et l’autre non, agités tous
deux dans les mêmes conditions. La viscosité du fluide newtonien est ajustée de manière
à ce que la puissance mesurée sur l’agitateur soit la même pour les deux fluides : ils ont
alors la même viscosité. La viscosité apparente du fluide non-newtonien dans les conditions
d’agitation du système est ainsi déterminée. Avec le rhéogramme du fluide (viscosité en
fonction de la vitesse de cisaillement) il est possible de déterminer le cisaillement moyen
du système. En traçant ce cisaillement en fonction de la vitesse de rotation du système,
la constante Kp est déterminée. Il est ainsi possible de relier le nombre de puissance au
nombre de Reynolds défini suivant la viscosité du procédé. Ce concept est toutefois valable
uniquement en régime laminaire. Metzner et Otto ont ainsi déterminé les valeurs de Kp

pour différents types d’agitateur. La constante de Metzner-Otto Kp dépend de l’agitateur
mais pas des fluides en circulation. Kp relie le nombre de Reynolds au nombre de puissance
suivant :

Np =
Kp

Re
(6.1)

Cette technique a par la suite largement été utilisée pour caractériser des systèmes
d’agitation, en particulier en terme de consommation de puissance en présence de fluides
non-newtoniens (pseudo-plastiques et fluides de Bingham) (Calderbank et Moo-Young
(1959); Aubin et al. (2000); Tanguy et al. (1996)).

Le concept de Metzner-Otto peut ainsi être utilisé pour caractériser les mélangeurs
statiques macroscopiques et déterminer le cisaillement effectif dans ces systèmes (Li et al.
(1997); Arzate et al. (2004). La relation généralisée

Kp = 4CfRe (6.2)

a ainsi été définie pour les mélangeurs statiques, Cf étant le coefficient de frottement
(Rauline et al. (1998); Fradette et al. (2006)). Quelques valeurs de cette constante sont
présentées dans le tableau 6.1. Les valeurs peuvent être particulièrement différentes, allant
de 32 pour une conduite circulaire à plusieurs milliers pour des systèmes plus complexes
aboutissant à une perte de charge plus importante.

Dans le cas de micromélangeurs, ce concept peut être adapté afin de relier le coefficient
de frottement intervenant à une vitesse de cisaillement effective.

6.2.2.1 Pertes de charge : fluides newtoniens

Les pertes de charge dans les micromélangeurs ont d’abord été déterminées lors de
l’écoulement de fluides newtoniens plus ou moins visqueux. Pour réaliser les mesures, une
seule entrée a été alimentée, la seconde a été fermée.
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Système Kp Source

Tube vide 32 Écoulement de Hagen-Poiseuille

Mélangeur statique Kenics 170 Documentation Chemineer

Mélangeur statique SMX 1200 Documentation Sulzer

Mélangeur statique SMX 618 Li et al. (1997)

Micromélangeur V-type (FZK) 46 Debas (2009)

Table 6.1 – Coefficient Kp de mélangeurs statiques

Caterpillar La figure 6.1 présente les pertes de charge dans le micromélangeur Caterpil-
lar en fonction de la vitesse du fluide newtonien y circulant. Les équations caractéristiques
des droites présentées ici sont données en annexe C.1.1.
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Figure 6.1 – Perte de charge dans le micromélangeur Caterpillar pour différents fluides
newtoniens

StarLaminator La figure 6.2 présente les pertes de charge mesurées dans le micromé-
langeur StarLaminator pour des fluides newtoniens. Les deux entrées du micromélangeur
ne sont pas situées à la même hauteur : la phase dispersée et la phase continue n’ont pas
le même parcours dans le micromélangeur d’où une mesure pour les deux entrées contrai-
rement aux mesures du Caterpillar. Les symboles pleins correspondent aux mesures de
l’entrée haute et les symboles vides de l’entrée basse. La différence entre la perte de charge
pour les deux entrée reste minime et peut être considérée comme étant dans l’imprécision
des mesures plus que comme une réelle différence.

Pour les mêmes gammes de nombres de Reynolds, la perte de charge est bien plus
élevée dans le StarLaminator. Toutefois, la valeur du Reynolds va dépendre fortement du
choix du diamètre de section de passage du fluide (1,2 mm pour le Caterpillar et 8 mm
pour le StarLaminator). Alors que le diamètre est relativement proche de la réalité pour
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le Caterpillar, la valeur choisie pour le StarLaminator est bien plus sujette à discussion en
raison de la structure extrêmement complexe du StarLaminator. Une réelle comparaison
entre les coefficients de perte de charge déterminés est donc peu fiable.
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Figure 6.2 – Perte de charge dans le micromélangeur StarLaminator pour différents
fluides newtoniens (symboles pleins : entrée haute ; symboles vides : entrée basse)

6.2.2.2 Détermination des coefficients de Metzner-Otto

A partir des résultats obtenus pour des fluides newtoniens, la courbe décrivant l’évo-
lution du coefficient de frottement dans le micromélangeur en fonction du nombre de
Reynolds peut être tracée et représentée sur la figure 6.3 pour le Caterpillar. Le coeffi-
cient de frottement est défini comme suit :

Cf =
∆P

4ρu2
·

D

Lm
(6.3)

En régime laminaire, le coefficient de frottement peut s’exprimer par :

Cf =
K

Re
(6.4)

Dans le micromélangeur Caterpillar, le régime laminaire s’étend jusqu’à Re ≈ 100, le
régime intermédiaire apparaissant pour des nombres de Reynolds supérieurs. Cette valeur
est légèrement supérieure à Re = 15 obtenue par Schönfeld et al. (2004) et en dessous
de laquelle une multilamination quasi-idéale est obtenue par CFD dans le Caterpillar.
Cette valeur de Re = 15 avait également été obtenue par Li et al. (1996) comme limite
du régime laminaire dans des mélangeurs statiques Sulzer SMX.

Pour ce micromélangeur, la corrélation suivante est obtenue, avec un écart moyen entre
les valeurs expérimentales et la corrélation de 16% :

Cf =
24
Re

(6.5)
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Figure 6.3 – Évolution du coefficient de frottement avec le nombre de Reynolds lors de
l’écoulement de fluides newtoniens dans le Caterpillar

Pour des conduites circulaires en régime laminaire, l’évolution du coefficient de frot-
tement avec le nombre de Reynolds jusqu’à Re = 2100 est :

Cf =
8

Re
(6.6)

Pour le Caterpillar, la fin du régime laminaire se situe ainsi bien en-dessous de cette
limite. Cette transition a cependant lieu à un nombre de Reynolds plus élevé que pour les
mélangeurs statiques utilisés classiquement.

Les pertes de charge engendrées dans le micromélangeur Caterpillar sont, en régime
laminaire, trois fois supérieures à celles qui seraient engendrées dans une conduite cylin-
drique de mêmes caractéristiques géométriques. La différence s’explique par la géométrie
du microsystème, plus complexe qu’une simple conduite circulaire et incluant une entrée
et des sorties plus complexes. Cette différence est néanmoins relativement faible, en com-
paraison avec ce qui peut être obtenu dans des mélangeurs statiques de type Sulzer SMX,
où la perte de charge peut atteindre plusieurs dizaines de fois celle observée dans une
conduite circulaire (Li et al. (1996)). La structure des éléments de mélange du Caterpillar
n’est pas très dense par rapport à celle d’un mélangeur statique Sulzer SMX.

Le coefficient de Metzner-Otto s’obtient à partir de l’équation 6.2. Pour le Caterpillar,
ce coefficient est Kp = 96. En comparaison avec les valeurs données dans le tableau 6.1
pour différents mélangeurs statiques, cette valeur moins élevée témoigne de la perte de
charge significativement moins élevée dans le Caterpillar que dans ces systèmes.

Pour le StarLaminator, le coefficient de Metzner-Otto est Kp ≈ 3, 4.105. La repré-
sentation du coefficient de frottement en fonction du nombre de Reynolds ayant permis
d’aboutir à cette valeur est donnée en annexe C.1.2. Cette valeur dépend toutefois forte-
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ment de l’aire de référence de la section de passage du fluide comme nous l’avons présenté
précédemment. Le coefficient très élevé obtenu en comparaison avec celui des mélangeurs
statiques (tableau 6.1) témoigne de la complexité de la circulation des fluides dans le Star-
laminator, avec de nombreux élargissements et rétrécissements de la section de passage
du fluide ainsi que le passage dans de petits orifices et vient probablement également du
choix peu précis de la dimension caractéristique dans le nombre de Reynolds.

6.2.2.3 Pertes de charge : fluides non-newtoniens

Les pertes de charge ont ensuite été mesurées lors de l’écoulement de fluides non-
newtoniens. Trois solutions de polyacrylamide ont été utilisées dans le micromélangeur
Caterpillar. Des solutions de carboxyméthylcellulose ont été utilisées avec le StarLamina-
tor, car les pertes de charge très importantes engendrées par l’élasticité des solutions de
PAAm dépassaient les capacités des pompes seringues. Or, l’utilisation en remplacement
de pompes à engrenages dégrade les solutions de PAAm, d’où l’utilisation de carboxy-
méthylcellulose. La stabilité des fluides non-newtoniens a été vérifiée par des mesures de
viscosité avant et après passage dans les micromélangeurs.

Caterpillar Comme pour les fluides newtoniens, les pertes de charge augmentent avec
la vitesse des fluides non-newtoniens et donc les frottements dans le microsystème (figure
6.4).
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Figure 6.4 – Perte de charge dans le micromélangeur Caterpillar pour différents fluides
non-newtoniens

StarLaminator La figure 6.5 présente les pertes de charge mesurées dans le micromé-
langeur StarLaminator pour les fluides non-newtoniens. Les symboles pleins correspondent
à nouveau aux mesures de l’entrée haute et les symboles vides de l’entrée basse du mi-
cromélangeur. Des différences plus marquées qu’en fluide newtonien sont observées, en
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particulier pour les fluides les plus visqueux et rhéofluidifiants et pour des vitesses supé-
rieures à 10−2 m.s−1. Pour de telles vitesses, la perte de charge est plus élevée avec l’entrée
haute qu’avec l’entrée basse. Ce résultat provient à la fois du schéma complexe d’intro-
duction des fluides et de la rhéofluidification différente qui entre en jeu suivant l’entrée des
fluides. Le trajet plus long par l’entrée basse induit une rhéofluidification plus prononcée,
d’où une viscosité plus faible pour traverser ensuite les orifices. Un tel phénomène n’a pas
été observé avec le fluide le moins visqueux (CMCmv 1%), faiblement non-newtonien, de
même que pour les fluides newtoniens, sauf le glycérol à 95% pour lequel la tendance était
contraire (figure 6.2). Ainsi, cette différence de perte de charge provient à la fois de la
viscosité des fluides - les pertes de charge plus importantes renforcent la différence entre
les entrées - et de la rhéofluidification des fluides non-newtoniens.
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Figure 6.5 – Perte de charge dans le micromélangeur StarLaminator pour différents
fluides non-newtoniens (symboles pleins : entrée haute ; symboles vides : entrée basse)

6.2.2.4 Cisaillement effectif

A l’aide des courbes présentant l’évolution du coefficient de frottement en fonction
du nombre de Reynolds pour des fluides newtoniens - et du coefficient K de l’équation
6.4 déterminé à partir de la courbe obtenue - la gamme de Reynolds effective lors de
l’écoulement des fluides non-newtoniens est déterminée :

Reeff =
K

Cf

(6.7)

La viscosité effective des fluides non-newtoniens en est déduite à partir de la définition
du nombre de Reynolds pour les fluides newtoniens :

µeff =
ρuD

Reeff

(6.8)

Enfin, à partir des rhéogrammes des fluides non-newtoniens dont l’évolution de la vis-
cosité avec la vitesse de cisaillement peut être modélisée par une loi de puissance (solutions
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de polyacrylamide), il est possible de déterminer la gamme de vitesses de cisaillement mise
en jeu dans le micromélangeur (avec ici K et n les coefficients de la loi de puissance) :

γ̇eff =
(

µeff

K

) 1

n−1

(6.9)

La figure 6.6a présente la vitesse de cisaillement effective dans le micromélangeur
Caterpillar. Les vitesses de cisaillement varient ainsi entre 2 et 50 s−1 pour la gamme de
Reynolds étudiée. Il est intéressant de noter qu’un palier est rapidement atteint quand le
nombre de Reynolds augmente.
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(b) Évolution de la contrainte de cisaillement effec-
tive en fonction du nombre de Reynolds généralisé

Figure 6.6 – Cisaillement dans le micromélangeur Caterpillar pour les trois solutions de
PAAm

La contrainte de cisaillement évolue quant à elle relativement peu avec le nombre de
Reynolds généralisé (défini par l’équation 3.5) : elle augmente légèrement avec le nombre
de Reynolds (figure 6.6b). L’évolution est sensiblement la même pour les trois solutions
de PAAm, mais dans des gammes de cisaillement différentes : plus la solution est visco-
élastique, plus les contraintes de cisaillement sont importantes.

Pour le micromélangeur StarLaminator, l’utilisation des solutions de carboxyméthyl-
cellulose - dont la rhéologie ne peut être décrite par une loi de puissance du fait notamment
de la présence d’un grand premier plateau newtonien mais qui peut être décrite par un
modèle de Cross (équation 2.13) - ne permet pas la définition de la vitesse de cisaillement
effective par l’équation 6.9 mais par :

γ̇eff = γ̇1/2

(

µ0

µeff
− 1

) 1

c

(6.10)

Sur la gamme de Reynolds, la contrainte de cisaillement augmente dans le micromélan-
geur StarLaminator avec le nombre de Reynolds sans atteindre de palier comme mesuré
pour le Caterpillar. La contrainte de cisaillement passe de 5 à 120 Pa quand le nombre de
Reynolds effectif augmente de 10−3 à 10.
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6.2.2.5 Élongation dans le Caterpillar

En traçant l’évolution du coefficient de frottement avec le nombre de Reynolds géné-
ralisé (défini par l’équation 3.5 dans des conduites circulaires), le régime laminaire semble
s’arrêter bien plus tôt lors de l’écoulement des solutions de PAAm dans le micromélangeur
Caterpillar (figure 6.7).
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Figure 6.7 – Évolution du coefficient de frottement avec le nombre de Reynolds généralisé
lors de l’écoulement de solutions de PAAm de différentes concentrations dans le Caterpillar

Même si le nombre de Reynolds généralisé est encore faible, quand Reg > 2.10−3, le
coefficient de frottement dévie d’une évolution du type Cf ∝ 1

Re
.

Une telle évolution du coefficient de frottement lors de l’écoulement de fluides non-
newtoniens viscoélastiques a déjà été observée dans le cas d’écoulements en milieux poreux
(billes de garnissages - Bendová et al. (2009); Marshall et Metzner (1967)). Haas et Durst
(1982) ont expliqué l’augmentation du coefficient de frottement par l’élongation à laquelle
sont soumis les fluides viscoélastiques qui passent à travers de nombreux rétrécissements
et élargissements de section. Deiber et Schrowalter (1981) et Koshiba et al. (2000) ont
ainsi observé le rôle de l’élongation dans l’augmentation du coefficient de frottement lors
de l’écoulement de fluides dans une conduite dont le diamètre varie. Dans le Caterpillar,
la modification de diamètre de la section est assez restreinte (passage de 1,44 mm2 à 1,48
mm2 au maximum), mais la séparation du flux huit fois de suite renforce l’élongation par
la modification de la distance parcourue par l’écoulement.

Ainsi, la formation de gouttelettes s’effectue par élongation et cisaillement en plus de la
lamination engendrée par les éléments de mélange dans le micromélangeur Caterpillar. La
structure complexe du StarLaminator ne permet pas d’affirmer avec certitude que de tels
mécanismes sont également présents, mais le cisaillement reste élevé dans ce microsystème.
La différence de comportement en termes d’émuslification va être présentée dans la suite
de ce chapitre.
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6.3 Émulsification des formulations cosmétiques

Les formulations du type cosmétique présentées dans le paragraphe 2.1.3.4 ont été
testées dans les micromélangeurs Caterpillar et StarLaminator. L’influence du débit total
et de la concentration en tensioactif a été étudiée avec les formules basiques alors que
seule l’influence du débit a été testée avec le simplexe cosmétique.

Les tailles de gouttelettes formées vont tout d’abord être présentées avant d’aborder
les performances énergétiques de ces micromélangeurs, de les comparer entre eux et par
rapports aux procédés d’émulsification actuellement utilisés dans l’industrie.

6.3.1 Influence du débit : formule basique

Les deux phases huileuses (MC30 ou phytosqualane PSq) ont été utilisées dans le
Caterpillar et le StarLaminator sur une gamme de débit total de l’émulsion comprise
entre 200 et 800 g.min−1. Ces deux huiles sont utilisées en cosmétique. Le phytosqualane
correspond à une utilisation plus haut de gamme en raison de son origine naturelle (huile
d’olive). Les cosmétiques tendent aujourd’hui vers l’utilisation de produits naturels tels
que ces huiles ou encore du miel.

Les débits des deux phases sont identiques pour obtenir des émulsions 50% phase orga-
nique/50% phase aqueuse. Les nombres de Reynolds mis en jeu ici sont donc importants
(102). L’énergie dissipée à des débits inférieurs ne permet pas une émulsification efficace.

Lors de l’émulsification dans le Caterpillar, une taille de gouttelettes de 3-5 µm environ
est atteinte pour les débits les plus importants (figure 6.8a). Cette taille de gouttelettes
a été mesurée environ 15 minutes après la formation de l’émulsion (noté jour J). Confor-
mément à ce qui est attendu, la taille des gouttelettes diminue avec le débit total de
l’émulsion : les phénomènes de rupture des gouttelettes (élongation, cisaillement) sont
plus importants.

Pour le StarLaminator, l’émulsification est beaucoup moins efficace (figure 6.8b). Au
même débit total, la taille des gouttelettes est bien plus grosse, et, au débit le plus impor-
tant (750 g.min−1), la taille minimale obtenue est de l’ordre de 50 µm, soit 10 fois plus
grosse que la taille obtenue avec le Caterpillar. Les deux micromélangeurs possèdent donc
leur propre dynamique de fragmentation des gouttelettes qui ne coïncide pas forcément
avec celle de la formule physico-chimique d’une émulsion.

De plus, la diminution de taille des gouttelettes quand le débit augmente est plus
importante pour le Caterpillar que pour le StarLaminator : la diminution de taille des
gouttelettes suit plutôt une évolution exponentielle pour le Caterpillar et plutôt linéaire
pour le StarLaminator.

La taille des gouttelettes de phytosqualane est très légèrement supérieure à celle des
gouttelettes de MC30 pour les émulsions formées dans le Caterpillar. La différence est
cependant très faible, même si la viscosité du phytosqualane est plus importante que celle
du MC30 (respectivement 47 et 31 mPa.s). Cette tendance correspond toutefois à celle
qui a été observée dans les microsystèmes flow-focusing : les gouttelettes formées sont plus
grosses quand la viscosité de la phase dispersée augmente.

Les émulsions sont formées ici à des nombres de Reynolds assez élevés, dans un ré-
gime qui tend plutôt vers l’intermédiaire que le laminaire. L’évolution de la taille des
gouttelettes montre l’obligation de travailler à forts débits pour obtenir des émulsions
constituées de gouttelettes de faible taille. L’observation à de tels nombres de Reynolds
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Figure 6.8 – Évolution de la taille des gouttelettes en fonction du débit total traversant
les micromélangeurs industriels suivant la phase huileuse, jour J

dans les systèmes transparents n’aurait pas été possible, étant donné les vitesses extrême-
ment importantes qu’il faudrait atteindre et la rapidité de la formation des gouttelettes
qui en découlent. Une comparaison entre les systèmes transparents flow-focusing ou jonc-
tions T et les systèmes industriels s’avère donc difficile par une similitude dynamique avec
un nombre de Reynolds constant.

La différence de taille de gouttelettes entre les deux phases huileuses est plus marquée
pour l’émulsification dans le Starlaminator, en particulier à faibles débits. L’émulsification
y est en effet moins efficace, et, même si le rapport des débits est le même, l’énergie globale
apportée au système est moins importante : l’influence de la viscosité est renforcée.

Les émulsions dont les gouttelettes sont les plus grosses sont instables (d32 > 50 µm) et
coalescent rapidement. Les émulsions possédant les tailles de gouttelettes les plus petites
sont bien blanches par diffraction de lumière importante (d32 ≈ 10 µm, figure 6.9a), et
plus grises pour les tailles plus grosses. Les émulsions formées crèment après quelques
heures (figure 6.9b).

(a) Émulsion (b) Émulsion crémée (c) Émulsion coalescée (d) Émulsion cassée

Figure 6.9 – Vieillissements des émulsions (formule basique à base de MC30)

Ce résultat était attendu. En effet, la vitesse de crémage (équation 1.8) d’une goutte-
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lette de MC30 de 5 µm de diamètre est d’environ 9 mm.h−1. Pour que l’émulsion crème
sur 2 cm, 2h15 suffisent (en faisant l’hypothèse simplificatrice que la dilution de l’émulsion
ne change pas localement au cours du temps). Les gouttelettes plus grosses le font quant
à elles encore plus rapidement. Les formulations cosmétiques plus complexes font souvent
intervenir des phases de type cires, limitant ce phénomène (augmentation de la viscosité
de la phase dispersée).

La viscosité des émulsions a également été mesurée immédiatement après l’émulsifica-
tion avec le rhéomètre muni d’un ruban (afin d’éviter de casser l’émulsion dans un système
à faible entrefer). La figure 6.10 présente les résultats obtenus. Des résultats similaires ont
été obtenus pour les émulsions de phytosqualane. Plus la taille des gouttelettes est pe-
tite, plus le fluide a un comportement proche de celui d’un fluide newtonien. Or, d’après
Otsubo et Prud’homme (1994), pour des émulsions possédant un taux de phase dispersée
de 0,5, plus la taille des gouttelettes d’émulsions est petite, plus l’émulsion est visqueuse.
Cette différence provient certainement du phénomène de crémage, qui malgré l’utilisation
d’un ruban censé limiter ce phénomène, ne parvient pas à le contrer, en particulier à
faibles vitesses de cisaillement. La durée de la mesure étant d’une quarantaine de minutes
(durée nécessaire pour des mesures précises) entraîne une ségrégation des gouttelettes et
donc une modification spatiale du taux de phase dispersée, d’où les résultats obtenus ici.
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Figure 6.10 – Viscosité d’émulsions MC30/eau mesurée dans l’heure qui a suivi leur
fabrication pour différentes diamètres d32 de gouttelettes

La taille des gouttelettes a été à nouveau mesurée après plusieurs dizaines de jours
(noté J+n, avec n le nombre de jours après la formation de l’émulsion). Les résultats
obtenus sont présentés sur la figure 6.11. Pour les débits les plus faibles - et les tailles de
gouttelettes les plus grosses (d32 > 10 µm) - une partie des gouttelettes a coalescé et elles
forment une couche supérieure de phase huileuse (figure 6.9c). Ultimement, les émulsions
dont les tailles sont les plus grosses sont totalement séparées en deux phases (figure 6.9d).
Pour cette raison, il n’y a pas de tailles de gouttelettes correspondantes pour la mesure à
plusieurs jours.

Pour les émulsions formées dans le Caterpillar, la taille des gouttelettes est très stable
- malgré le crémage. Lorsque la taille des gouttelettes est inférieure à d32 = 10 µm, il n’y a
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Figure 6.11 – Évolution de la taille des gouttelettes au cours du temps en fonction du
débit total traversant les micromélangeurs industriels (phase huileuse : MC30)

aucune évolution de la taille. Lorsque la taille est supérieure à cette limite, la taille obtenue
après 40 jours est plus petite : il n’y a pas de répartition homogène des gouttelettes dans
l’échantillon et une partie des plus grosses gouttelettes a coalescé. Il reste donc plus de
petites gouttelettes que de grosses gouttelettes.

En conséquence, pour les émulsions provenant du StarLaminator et possédant une
taille de gouttelettes bien plus grosse, la taille de la phase non cassée est plus petite
qu’immédiatement après l’émulsification.

En termes de performances, le Caterpillar est donc plus efficace que le StarLaminator,
à débit de production d’émulsion égal.

Le débit le plus important, de l’ordre de 800 g.min−1, représente une production
d’émulsion de 50 kg.h−1. Sachant que les cuves industrielles utilisées en cosmétiques sont
souvent d’une centaine de kilos à quelques tonnes, il est tout à fait envisageable de faire
fonctionner une dizaine de micromélangeurs en parallèle pour être compétitif en termes
de productivité.

6.3.2 Influence de la concentration en tensioactif : formule ba-
sique

Comme nous l’avons vu dans les jonctions flow-focusing dans le chapitre 4, la concen-
tration en tensioactif joue un rôle assez faible sur la taille des gouttelettes principales
quand elle est élevée et que le tensioactif est mobile. Toutefois, les conditions de mouillages
- lorsque la concentration en tensioactif est plus faible - peut conduire à la formation
d’écoulements désordonnés et la non-formation de gouttelettes. L’utilisation très répan-
due de tensioactif en large excès est un problème économique (coût important des tensio-
actifs), environnemental et de santé (nocivité potentielle), d’où cette étude de l’influence
de la concentration en tensioactif dans un procédé semi-industriel. Nous allons ici étudier
l’influence de la concentration en tensioactifs présents dans les deux phases sur la taille
des gouttelettes dans les systèmes industriels afin de voir si de tels effets sont observés.
Le débit total d’émulsion est gardé constant pour toutes les concentrations : 600 g.min−1.
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Des émulsions à base d’une phase huileuse de MC30 ont été réalisées pour différentes
concentrations en tensioactif (concentrations présentées dans le tableau 2.10).

Le détail des diamètres d32 des émulsions formées pour les différentes concentrations
est donné sur la figure 6.12 pour le Caterpillar et sur la figure 6.13 pour le StarLaminator.

(a) J

(b) J+40

Figure 6.12 – Influence de la concentration en tensioactif sur l’émulsification dans le
Caterpillar
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(a) J

(b) J+40

Figure 6.13 – Influence de la concentration en tensioactif sur l’émulsification dans le
StarLaminator

Plus la concentration en tensiaoctif est importante, plus les gouttelettes formées sont
petites. Pour le Caterpillar, une faible concentration en tensiaoctif permet d’atteindre des
tailles de gouttelettes tout à fait satisfaisantes (inférieures à 10 µm). Ces émulsions sont
relativement stables au cours du temps, sauf pour les concentrations les plus faibles en
tensioactif dans la phase continue. Les tailles de gouttelettes de 0 µm pour les concen-
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trations les plus faibles en Tween80 correspondent en réalité à des mesures qui n’ont pas
été réalisées, l’émulsion étant cassée : même si l’émulsion a pu être réalisée, le manque de
tensioactif dans la phase continue a conduit à sa déstabilisation au cours du temps.

La figure 6.14 présente l’évolution du diamètre moyen avec la tension interfaciale. Pour
les deux micromélangeurs - Caterpillar et StarLaminator - cette évolution est semblable
malgré la différence de taille entre les émulsions formées dans les microsystèmes : sachant
que l’énergie apportée pour former les émulsions est identique dans un même système, la
concentration en tensioactif a une forte influence.
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Figure 6.14 – Évolution du diamètre moyen des gouttelettes de MC30 en fonction de la
tension interfaciale entre la phase continue et la phase dispersée

Même si de manière absolue la taille des gouttelettes juste après l’émulsification n’évo-
lue pas de manière très prononcée pour le Caterpillar - la plupart des diamètres moyens
sont compris entre 5 et 10 µm - les émulsions les moins concentrées en tensioactif ne sont
pas stables après 40 jours : la taille obtenue en sortie du micromélangeur n’est pas un
gage de la stabilité de ces émulsions au cours du temps. Toutefois, le fait que les émulsions
provenant du Caterpillar restent souvent beaucoup plus stables après 40 jours que celles
issues du StarLaminator montre qu’une petite taille de gouttelettes en sortie de micro-
mélangeurs n’est pas suffisante pour avoir une émulsion stable au cours du temps si la
concentration en tensioactif est trop faible pour la stabiliser.

6.3.3 Émulsification d’une formulation cosmétique simplexe

Des émulsions de la formulation cosmétique simplexe présentée au paragraphe 2.1.3.4
ont également été réalisées dans le Caterpillar et le StarLaminator. Cependant, il n’a pas
été possible de mesurer les distributions granulométriques de ces émulsions inverses avec le
granulomètre laser. Il aurait fallu faire une mesure de l’échantillon en diluant l’émulsion
dans la phase continue, trop visqueuse pour être mise en circulation dans la cellule de
mesure par l’échantillonneur du Malvern Mastersizer 2000. Des images des émulsions ont
alors été prises avec un microscope muni d’un objectif ×40.
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Les tailles d’un millier de gouttelettes - prises à partir de 10 images de trois échan-
tillons différents afin de limiter l’effet d’échantillonnage - ont ensuite été mesurées à l’aide
du logiciel ImageJ après émulsification (2h environ) et un jour plus tard (J+1). Les dis-
tributions résultantes ont été traitées à l’aide de Matlab pour déterminer les diamètres
d32 et d43 des émulsions définis à partir des moments :

Mk =
∑

i

fid
k
i ∆di (6.11)

Avec fi la fréquence avec laquelle des gouttelettes de diamètre di sont rencontrées dans la
classe ∆di,

d’où les diamètres :

dij =
Mi

Mj
(6.12)

Les conditions opératoires et les principaux résultats sont présentés dans le tableau 6.2.
Les distributions granulométriques et des échantillons d’images traitées sont présentées
pour l’essai 2 (le plus concluant en termes de taille de gouttelettes) sur la figure 6.15. Les
résultats des autres essais sont présentés en annexe C.2.1.

N˚Essai 1 2 3 4

Micromélangeur Caterpillar StarLaminator

Débit total 420 g/min 470 g/min 850 g/min (> Essai 3)

d32 (µm) J 7,0 6,2 47,6 20,9

J+1 5,3 5,6 39,0 34,3

d43 (µm) J 9,1 8,0 57,3 23,7

J+1 6,5 7,8 52,5 41,0

Ev (J.m−3) 6,7.105 6,8.105 1,8.105 -

Table 6.2 – Émulsification du simplexe cosmétique

Les émulsions formées à partir de la formulation cosmétique simplexe ne sont pas
stables au cours du temps. Elles cassent rapidement (après quelques heures) et celles
formées avec le StarLaminator sont totalement cassées après 5 jours, les phases huileuse
et aqueuse étant totalement séparées.

Le Caterpillar permet de former des distributions beaucoup plus étroites et les goutte-
lettes formées sont plus petites, d’où une meilleure stabilité. Les performances observées
sont très proches de celles obtenues avec les formulations basiques présentées ci-avant. Les
gouttelettes ne sont cependant pas aussi monodisperses que celles formées avec les sys-
tèmes transparents dans les chapitres 3 et 4. Les débits impliqués plus importants (régime
non laminaire mais plutôt intermédiaire) pourraient expliquer cette différence. De plus,
des phénomènes parasites tels que la formation de gouttelettes satellites sont également
possibles.

Même s’il est difficile d’optimiser l’émulsification avec la quantité limitée de produits
que nous avions à notre disposition, la spécification de taille 1-3 µm atteinte avec des
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procédés classiques (turbines en ligne) semble tout à fait réalisable pour ce simplexe
cosmétique avec le micromélangeur Caterpillar.
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Figure 6.15 – Émulsion du simplexe cosmétique : essai 2
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6.4 Performances comparées des micromélangeurs

Il aurait été intéressant d’étudier l’émulsification de ces formules cosmétiques dans les
micromélangeurs transparents afin de comparer la taille des gouttelettes et la distribution
de taille. Toutefois, des problèmes de mouillage des parois n’ont pas permis de l’effectuer, la
formation des gouttelettes se faisant difficilement. De plus, il n’a pas été possible de tester
les formulations simples étudiées avec les systèmes transparents dans les micromélangeurs
en inox, ces formulations n’étant pas assez stables au cours du temps. La modification de
l’hydrophilicité des parois des systèmes en PMMA n’a pas pu être réalisée faute de temps,
mais serait une perspective tout à fait intéressante pour tenter la comparaison entre ces
systèmes.

L’émulsification des formules basiques a donc finalement été testée en émulsification
avec un système rotor-stator afin d’effectuer une comparaison simplifiée avec un outil
utilisé en industrie.

6.4.1 Émulsification avec un UltraTurrax

6.4.1.1 Influence de la vitesse de rotation et du temps d’agitation

L’UltraTurrax T25 basic LABORTECHNIK est un système rotor-stator à utiliser en
batch qui possède 6 vitesses de rotation allant de 11000 à 24000 tr.min−1 variant quasi-
linéairement, la vitesse 1 étant la moins rapide. Un volume de 30 mL d’émulsion est formé
pour chaque essai.

Les émulsions formées avec le phytosqualane donnant des tailles de gouttelettes très
proches de celles du MC30, seuls les paramètres influençant ces dernières vont être pré-
sentés ici.

Pour une durée d’agitation de 2 min, la taille de gouttelettes diminue lorsque la vitesse
d’agitation augmente (figure 6.16a). Cependant, l’influence est assez faible dès que la
vitesse 1 (11000 tr.min−1) est dépassée. Cette influence de la vitesse de rotation diminue
avec la durée d’agitation : la vitesse de rotation a une influence d’autant plus importante
que les temps d’agitation sont courts (quelques minutes), et cette influence diminue lorsque
les durées d’agitation augmentent (figure 6.16b). Avec la vitesse la plus importante (24000
tr.min−1) il est possible d’atteindre de faibles tailles de gouttelettes d’environ 4 µm avec
des durées d’agitation courtes.

La taille des gouttelettes semble atteindre une valeur minimale asymptotique lorsque
les durées d’agitation deviennent très longues : cette limitation doit provenir de la formu-
lation de l’émulsion. Cette valeur minimale est ainsi atteinte à faibles temps d’agitation
pour la vitesse de rotation la plus élevées. Il est nécessaire d’apporter de l’énergie plus
longtemps pour obtenir une même taille de gouttelettes à vitesse de rotation de l’Ultra-
Turrax plus faible.

La taille minimale des gouttelettes correspond à la même taille que celle atteinte
avec le Caterpillar : le Caterpillar semble ainsi permettre d’obtenir les mêmes tailles de
gouttelettes qu’un outil rotor-stator classique.

Le span (équation 2.14) des distributions granulométriques augmente avec la durée
d’agitation, alors que pour une durée d’agitation fixée, il ne montre pas de comportement
particulier, mais reste proche. Il est nécessaire d’en tenir compte pour avoir une taille
de gouttelettes acceptables mais également stable : plus une émulsion est monodisperse,
moins le vieillissement par mûrissement d’Ostwald est favorisé.
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Figure 6.16 – Évolution de la taille des gouttelettes en fonction des paramètres d’émul-
sification avec l’UltraTurrax

6.4.1.2 Dépense énergétique pour une cuve d’émulsification industrielle

En considérant une émulsification dans une cuve industrielle de 0,1 m3 en une heure, et
avec une puissance d’agitation du couple homogénéiseur + rotor-stator de 10 kW (ces don-
nées proviennent d’une cuve d’émulsion installée en milieu industriel), l’énergie dissipée
serait de :

E = P × t

= 10.103 × 3600

= 3, 6.107J

(6.13)

Soit une énergie dissipée par unité de volume d’émulsion produite de 3,6.108 J.m−3.
Avec des systèmes industriels, des émulsions possédant une taille de gouttelettes moyenne
de quelques micromètres peuvent être fabriquées.

6.4.2 Performances énergétiques des micromélangeurs industriels

La puissance dissipée dans une conduite est donnée par :

P = ∆P × Q (6.14)

Avec ∆P les pertes de charge dans la conduite
Q le débit volumique

Ainsi, la puissance volumique dissipée dans le micromélangeur est estimée selon :

Pv =
∆PcQc + ∆PdQd

Vmél
(6.15)

et l’énergie volumique par :

Ev =
∆PcQc + ∆PdQd

Qc + Qd
(6.16)
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La puissance volumique dissipée est de l’ordre de 108 W.m−3. La taille des gouttelettes
diminue avec la puissance volumique dissipée. La comparaison entre plusieurs systèmes
d’émulsification se fait le plus souvent en termes d’énergie dissipée.

L’évolution de la taille des gouttelettes en fonction de l’énergie dissipée par unité
de volume d’émulsion produite est quant à elle représentée sur la figure 6.17 pour le
micromélangeur Caterpillar. La courbe correspondante pour le StarLaminator est donné
en annexe C.2.2. Cette énergie dissipée pour les deux microsystèmes (Ev < 106 J.m−3)
est plutôt basse en comparaison avec les valeurs des procédés présentées dans le tableau
1.2. Pour ces systèmes industriels, l’énergie dissipée est souvent supérieure à 106 J.m−3.
Elle est de plus bien inférieure à celle obtenue par calcul simplifié avec l’UltraTurrax pour
une performance de taille et de dispersion des gouttelettes semblable.

En reprenant l’équation 1.9 exprimant le diamètre de Sauter d32 des gouttelettes
comme dépendant d’une loi de puissance de l’énergie dissipée, l’exposant pour le Ca-
terpillar est 1, 0 < b < 1, 2. Cela correspond à la valeur obtenue dans le cadre d’une
émulsification membranaire. Dans le StarLaminator, cet exposant se rapproche des va-
leurs obtenues pour des systèmes plus classiques mettant en jeu la turbulence (de l’ordre
de 0,5).

Les performances sont proches de celles observées par Löb et al. (2008) pour le micro-
mélangeur Caterpillar avec une autre formulation, en termes de taille de gouttelettes en
fonction de l’énergie dissipée par unité de volume d’émulsion produite.
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Figure 6.17 – Évolution de la taille des gouttelettes en fonction de l’énergie dissipée par
unité de volume d’émulsion produite dans le Caterpillar

Ainsi, le Caterpillar permet d’atteindre les spécifications d’émulsions industrielles tout
en limitant l’énergie dissipée. Ce n’est néanmoins pas le cas pour le StarLaminator, qui
serait peut être plus adapté pour des formulations spécifiques à sa géométrie.

L’influence de la taille des gouttelettes avec l’énergie dissipée témoigne de l’importance
de la géométrie de ces microsystèmes dans la formation des gouttelettes. Cette formation
se fait ainsi plus par cisaillement et élongation combinés dans le Caterpillar.
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6.5 Bilan

Nous avons ici étudié deux micromélangeurs industriels dans l’optique de les utiliser
en émulsification. Une étude de type Metzner-Otto nous a permis de caractériser le ci-
saillement moyen dans le Caterpillar et le StarLaminator à partir des mesures de pertes de
charge. La contrainte de cisaillement effective dans ces systèmes a ainsi été déterminée :
elle est de l’ordre de l’unité à la centaine de Pa. De plus, le passage de fluides visco-
élastiques dans le Caterpillar nous a permis d’avancer l’hypothèse que l’élongation peut
jouer un rôle important dans ce micromélangeur en plus du cisaillement, même pour des
nombres de Reynolds relativement faibles : le passage de molécules sensibles à ce facteur
devra être fait avec précautions pour éviter toute dégradation.

Avec les différentes formulations testées, une conclusion s’impose : à un même débit
massique, le micromélangeur Caterpillar est plus efficace, en termes de taille moyenne des
gouttelettes, que le StarLaminator. De plus, le micromélangeur Caterpillar permet d’at-
teindre les mêmes tailles de gouttelettes qu’un outil classique (émulsification en discontinu
avec un UltraTurrax) et ce pour différentes formulations.

L’énergie dissipée par unité de volume d’émulsion produite dans les micromélangeurs,
de l’ordre de 105-106 J.m−3, est plus faible que celle dissipée dans les outils classiques
d’émulsification (jusqu’à 108 J.m−3) tout en permettant d’atteindre des qualités d’émul-
sions semblables. Le micromélangeur Caterpillar a ainsi une évolution de taille des goutte-
lettes avec l’énergie dissipée plus proche de celle d’un outil d’émulsification membranaire
que des procédés classiques à fort cisaillement. Il peut y avoir jusqu’à deux ordres de
grandeurs de différence entre l’énergie dissipée dans les procédés classiques et les micro-
systèmes. De plus, de par l’utilisation d’un procédé continu, la reproductibilité des émul-
sions devrait être meilleure que celle des procédés en batch. Néanmoins, l’investissement
de départ n’est pas négligeable pour un tel changement de technologie (micromélangeurs,
pompes, . . .), d’où son utilisation encore confidentielle en industrie à l’heure actuelle.





Conclusion

L’objectif de ce travail était d’améliorer la compréhension des phénomènes impliqués
dans l’émulsification à microéchelle. L’émulsification en microsystèmes représente aujour-
d’hui un enjeu particulièrement important en industries cosmétique et pharmaceutique,
pour les analyses biologiques et en recherche sur l’ADN, mais son utilisation reste à l’heure
actuelle encore restreinte. La compréhension des phénomènes à l’origine de la formation
des gouttelettes se place ainsi à la fois sur un plan industriel, mais également sur un plan
fondamental en raison du changement d’échelle intervenant par rapport aux procédés
classiques d’émulsification.

La formation de gouttelettes a été étudiée en mesurant les champs de vitesse par
µPIV ainsi que par analyse d’images obtenues avec des caméras rapides dans des jonctions
de géométries simples : jonctions flow-focusing (chapitre 4) et jonctions T (chapitre 5).
Après l’établissement d’une cartographie des régimes d’écoulements pour des fluides de
propriétés rhéologiques variées, l’étude s’est focalisée sur le régime de type « dripping » :
des gouttelettes satellites se forment à la suite de la gouttelette principale, augmentant
la polydispersité des distributions qui sont alors bimodales. La taille des gouttelettes
principales dépend principalement, d’un point de vue hydrodynamique, du rapport des
débits des deux phases et de la vitesse de la phase continue dans le microsystème. Les
propriétés des fluides interviennent également et en particulier le rapport de viscosités
des deux phases. Une valeur seuil de la taille des gouttelettes Vg/a3 = 0, 5 apparaît.
Elle s’interprète comme une limite de confinement / non confinement. Deux corrélations
de la taille des gouttelettes ont été données en deçà et au-delà de cette valeur critique.
La configuration d’entrée des fluides en jonction T a peu d’influence sur la taille des
gouttelettes principales, alors qu’elle intervient pour les gouttelettes satellites.

La différence entre les fluides newtoniens et les fluides non-newtoniens viscoélastiques
est nettement marquée en termes de champs de vitesse lors de la formation de goutte-
lettes. Les champs de vitesse dans la phase continue sont très proches de ceux observés
lors de la formation de bulles. À l’intérieur des gouttelettes en formation, des boucles
de recirculation entraînées par la phase continue se forment lors de l’arrivée de la phase
dispersée dans l’intersection avant de connaître une poussée vers la sortie puis de réap-
paraître avant la rupture à l’arrière du cou de la gouttelette sur le point de se rompre.
Pour une phase dispersée non-newtonienne, les boucles de recirculation peuvent être plus
nombreuses et moins symétriques, et de plus nombreuses instabilités sont présentes. Les
résultats présentés permettent d’obtenir une base concrète quant à la prédiction de la
taille et de la polydispersité d’émulsions formées en jonctions flow-focusing.

La formation des gouttelettes satellites est directement liée à la rupture du cou de la
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gouttelette principale. La taille des gouttelettes satellites augmente avec le débit de la
phase continue et dépend peu du débit de la phase dispersée. Un nombre capillaire cri-
tique a été mis en évidence CacCR = 10−2. Le même nombre capillaire critique que pour
les jonctions flow-focusing a pu être mis en évidence pour les jonctions T. En dessous de
cette valeur, la taille des gouttelettes satellites évolue peu et dépend principalement du
rapport de viscosités entre les deux phases. Au-dessus de ce nombre capillaire critique,
cette taille augmente, jusqu’au régime de type « tip-streaming ». Le nombre des goutte-
lettes satellites est principalement influencé par le rapport de viscosités des deux phases
et par le caractère newtonien ou non des phases. Pour la gouttelette satellite formée en
jonction T, le confinement lors de la formation des gouttelettes n’entre pas en compte.
Par contre, la géométrie de rupture intervient.

La concentration en tensioactif de faible masse moléculaire, donc à migration plutôt
rapide, n’a pas d’influence sur la taille des gouttelettes principales, sauf lorsque cette
concentration est proche de la concentration micellaire critique et la fréquence de for-
mation des gouttelettes élevée. Dans ce cas, la taille des gouttelettes principales diminue
légèrement. Par contre, la taille des gouttelettes satellites est influencée par cette concen-
tration proche de la CMC : ceci est à mettre en parallèle avec la dynamique de rupture
du cou de la gouttelette en formation qui est elle aussi modifiée.

Enfin, le chapitre 6 présente l’étude de deux micromélangeurs industriels utilisés en
émulsification : le Caterpillar et le StarLaminator. Les caractéristiques hydrodynamiques
des deux systèmes ont été présentées et le cisaillement effectif quantifié. Deux formulations
de type cosmétique ont été utilisées, apportant une originalité par rapport aux formula-
tions académiques habituelles. Avec ces formulations, les performances du micromélangeur
Caterpillar sont très satisfaisantes et permettent d’atteindre des tailles de gouttelettes sen-
siblement identiques à celles obtenues avec des procédés d’émulsification classiques avec
une faible dispersion de tailles. Pour le Caterpillar, la taille des gouttelettes diminue avec
l’énergie dissipée jusqu’à une valeur seuil Ev = 6.105 J.m−3 au-delà de laquelle la taille
des gouttelettes évolue peu. Avec ces formulations, les performances du StarLaminator
sont un peu moindres. Les rendements énergétiques des micromélangeurs sont nettement
meilleurs que ceux des procédés classiques, l’énergie volumique dissipée y étant d’au moins
un ordre de grandeur plus faible.



Perspectives

Nous venons de présenter les principaux résultats obtenus au cours de ce travail mené
sur la formation de gouttelettes et l’émulsification à microéchelle. Nous allons maintenant
présenter quelques perspectives de recherches qui permettraient de compléter certains
travaux et d’ouvrir de nouvelles voies d’étude sur ce sujet.

Une quantité importante de résultats expérimentaux très détaillés a été obtenue (évo-
lution au cours du temps des champs de vitesse, des interfaces et de leur forme, etc. . .)
pour des variations de conditions expérimentales comme les débits, la viscosité ou encore
les propriétés rhéologiques des fluides. Ces résultats pourraient être utilisés pour valider
des simulations numériques aussi bien pour les cas académiques tels que la cavité ouverte
que pour le cas de la formation de gouttelettes. Notre équipe réalise actuellement des
simulations de lattice Boltzmann avec les fluides non-newtoniens. Cette alternative à la
méthode « volume of fluid » permet de tenir compte de telles propriétés rhéologiques et
pour lesquelles les écoulements à microéchelle sont moins bien connus.

La mesure simultanée du champ de vitesse à l’intérieur et à l’extérieur d’une goutte-
lette en formation pourrait apporter des informations sur l’interface : transmet-elle toutes
les contraintes tangentielles qu’elle subit ? Quelle est l’importance du drainage lors de la
rupture du cou ? Quand commence-t-il ? Le greffage d’une molécule fluorescente au ten-
sioactif permettrait quant à lui de localiser le tensioactif sur l’interface. Par exemple, en
régime de « tip-streaming », la formation de gouttelettes est interprétée comme résultant
d’un cisaillement important de l’interface où se concentrent les molécules de tensioactif
près de la pointe. En régime de type « dripping » ou « jetting » et notamment lors de l’ex-
tension du cou ou de la formation de filaments, des instants de sur- ou sous-concentration
en tensioactif pourraient également intervenir, ce qui modifierait localement la tension
interfaciale. Le suivi de ces molécules tracées nous apporterait ces informations.

Les observations d’instabilités transitoires dans la jonction T permettent d’observer
le comportement d’un film fortement cisaillé en régime transitoire lors d’un changement
brutal du cisaillement à travers la modification du rapport des débits. L’ampleur de ce
phénomène devrait pouvoir être déterminée avec une étude dans d’autres tailles de ca-
naux et avec une gamme plus étendue de propriétés de fluides afin d’affiner l’influence des
paramètres qui ont été observés ici. Un travail de modélisation théorique de ces instabili-
tés pourrait être complémentaire à cette étude. Cela pourrait apporter des informations
importantes à caractère fondamental pour la compréhension des films cisaillés tels que
ceux présents dans les contacteurs gaz-liquide, par exemple des colonnes à garnissage.

La rupture et sa dynamique ont été étudiées avec la jonction flow-focusing. Une telle
étude réalisée lors de la formation d’émulsions doubles, utiles en applications pharma-
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ceutiques, pourrait, par une compréhension des phénomènes intervenant à la rupture de
chaque phase, apporter des données utiles à la formulation de ces composés et à leur
stabilisation. Il est de plus possible que la régularité de la distribution de taille des gout-
telettes satellites formées en fluides non-newtoniens apporte des caractéristiques tout à
fait particulières aux émulsions formées, en termes de propriétés physico-chimiques. Il
serait intéressant de les étudier de manière plus approfondie pour en tirer éventuellement
une application nouvelle.

Concernant l’utilisation des micromélangeurs industriels, l’étude de l’émulsification
avec de plus nombreuses formulations cosmétiques pourrait permettre de confirmer la
tendance observée en termes de performances pour le Caterpillar et le StarLaminator.
Néanmoins, l’investissement de départ pour effectuer un tel changement de technologie en
industrie n’est pas négligeable (achat de micromélangeurs, pompes, études préliminaires,
pureté des produits, etc. . .), d’où son utilisation encore confidentielle en industrie à l’heure
actuelle. Le changement d’échelle entre un système pilote et un système industriel est tout
de même plus simple et moins coûteux, car se faisant par mise en parallèle de systèmes
identiques et non plus par un scale-up classique. Une comparaison technico-économique
complète entre ces microsystèmes et les procédés d’émulsification tels que des homogénéi-
seurs haute pression, des cuves agitées et des moulins colloïdaux pourrait permettre de
déterminer les gains réels qui peuvent être apportés par l’utilisation de micromélangeurs
à la place d’outils à haut cisaillement.

L’étude d’écoulements diphasiques dans ces microsystèmes s’est faite ici dans le cadre
de l’émulsification avec un système liquide/liquide. L’utilisation d’émulsions en absorption
de gaz se développe à l’heure actuelle et les microsystèmes sont ainsi concernés par cet en-
jeu. Une étude préliminaire a été réalisée en diphasique sur ce sujet, montrant l’absorption
de gaz dans des jonctions flow-focusing (figure 6.18). L’utilisation des micromélangeurs
industriels pourrait permettre d’augmenter les capacités développées. Il est également
envisageable de développer un système triphasique liquide/liquide/gaz permettant de les
augmenter davantage. Les phénomènes interfaciaux seraient cependant plus complexes
et leur visualisation par caméra rapide dans des systèmes transparents pourrait être un
avantage conséquent pour leur compréhension.

Figure 6.18 – Évolution de la taille de bulles de CO2 dans une solution de SDS 2%
(20 µL.min−1) en 20 s (O. Carrier, non publié)
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Annexe A
Propriétés des fluides : compléments

A.1 Propriétés des solutions de polyacrylamide

A.1.1 Forces normales

La première différence des contraintes normales a été mesurée pour trois solutions de
polyacrylamide. Son évolution en fonction de la vitesse de cisaillement est présentée sur
la figure A.1.
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Figure A.1 – Évolution de la première différence des contraintes normales pour trois
solutions de PAAm
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A.1.2 Module élastique
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Figure A.2 – Modules viscoélastiques des solutions de PAAm pour 10% de contrainte

A.2 Le dodécylsulfate de sodium

A.2.1 Concentration micellaire critique

Le tensioactif hydrosoluble le plus utilisé au cours ces travaux est le dodécylsulfate de
sodium, noté SDS. La concentration micellaire critique de 0,2%wt a été déterminée par
mesure de la tension superficielle de solutions de SDS à différentes concentration (figure
A.3).
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Figure A.3 – Évolution de la tension interfaciale de solutions de SDS en fonction de la
concentration en SDS
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A.2.2 Influence sur les propriétés rhéologiques du PAAm

Les interactions tensioactif/polymère sont très complexes. La concentration en SDS
étant 10 fois supérieure à la CMC, il est possible de considérer que c’est encore le cas en
présence de PAAm. Mis en solution avec le polyacrylamide, le SDS possède une influence
sur la viscosité de ces solutions non-newtoniennes, comme cela a été présenté dans le
tableau 2.4 : la concentration élevée en tensioactif provoque par sa force ionique une
contraction des chaînes des PAAm sur elles-mêmes d’où une diminution de la viscosité et
de l’élasticité (figure A.4) de la solution.
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Figure A.4 – Influence de la présence de tensioactif sur la courbe d’écoulement du PAAm
0,1%

A.3 Théorie de la diffraction

Des particules traversant un faisceau lumineux diffractent la lumière selon un angle qui
dépend de leur taille. Les grosses particules diffractent à petits angles de diffraction alors
que les petites particules diffractent sur une gamme d’angles de diffraction plus large :
l’angle de diffraction augmente de manière logarithmique lorsque la taille de la particule
diminue. De plus, l’intensité lumineuse peut également être corrélée avec la taille de la
particule, les grosses particules déviant des quantités de lumière plus importantes que les
petites particules. L’interprétation de la relation directe entre l’image de diffraction et la
taille des particules permet de déterminer une distribution de tailles.

Deux théories existent (Chatelet (1996)) :

Théorie de Mie Lorsque la taille des particules est inférieure à la longueur d’onde du
faisceau diffracté, la théorie de Mie est la plus adaptée. En effet, cette théorie, basée
sur les équations de Maxwell, prend en compte le fait que l’onde lumineuse traverse
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la particule. Les effets optiques d’absorption lumineuse et de variations d’indices de
réfractions entre le milieu dispersé et le milieu continu doivent être considérés.

Approximation de Fraunhofer Cette approximation de la théorie de Mie est valable
lorsque la taille des particules est supérieure à la longueur d’onde du faisceau dif-
fracté. Seule l’énergie diffractée est prise en compte.

Les tailles des gouttelettes étant supérieures à la longueur d’onde du faisceau laser
diffracté, la théorie de Fraunhofer a été utilisée pour l’ensemble des résultats donnés par
la suite.

Cette théorie peut également s’appliquer aux émulsions afin de déterminer la taille des
gouttelettes de la phase dispersée dans la phase continue.



Annexe B
Jonctions T : compléments

B.1 Paramètres d’évolution de la longueur d’onde
des ondulations

La figure B.1 présente des régressions correspondant à l’équation 5.4 et le tableau
B.1 donne les valeurs obtenues pour le paramètre de décroissance τ pour les conditions
expérimentales qui ont été étudiées.
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Figure B.1 – Décroissance de la longueur d’onde en fonction du temps restant avant la
formation des gouttes pour un passage de Qc/Qd = 5/5 à 300/5
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Phase Phase Qc/Qd initial Qc/Qd final λ0 λr τ

continue dispersée µl.min−1/µl.min−1
µl.min−1/µl.min−1

µm µm s

eau HS5 5/5 300/5 492 109 11,5

eau HS5 10/10 300/10 1207 130 9,3

eau HS5 5/10 300/10 1062 225 4,2

eau HS5 7,5/7,5 300/7,5 951 142 8,9

eau HS10 5/5 200/5 783 88 22,0

Gly25 HS5 5/5 300/5 740 138 9,4

Gly25 HS5 5/5 200/5 784 151 13,2

Gly25 HS5 5/5 100/5 1100 204 29,4

Gly15 HS5 5/5 300/5 796 140 15,7

Gly15 HS5 5/5 200/5 1162 182 21,6

Gly15 HS5 5/5 100/5 742 189 59,9

Table B.1 – Constante de décroissance de la longueur d’onde



Annexe C
Micromélangeurs industriels :
compléments

C.1 Hydrodynamique des micromélangeurs

C.1.1 Pertes de charge dans les micromélangeurs industriels

Sur la gamme de débits [0 ; Qmax], la perte de charge en régime laminaire peut s’écrire :

∆P = k∆P × Q (C.1)

Avec ∆P la perte de charge en Pa,
Q le débit en m3.s−1

Fluide Qmax (ml.min−1) k∆P (Pa.s.m−3)

Emkarox 1019 30 7, 74 × 1010

Emkarox 1046 4,5 4, 90 × 1011

Emkarox 1067 1,2 2, 11 × 1012

Emkarox 1082 0,4 5, 59 × 1012

Table C.1 – Caterpillar

Fluide Qmax (ml.min−1) k∆P (Pa.s.m−3)

Glycérol 50% 630 1, 74 × 1010

Glycérol 75% 138 8, 46 × 1010

Glycérol 95% 35 6, 42 × 1011

Table C.2 – StarLaminator
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C.1.2 Coefficient de frottement dans le StarLaminator
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Figure C.1 – Évolution du coefficient de frottement avec le nombre de Reynolds lors de
l’écoulement de fluides newtoniens dans le StarLaminator
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C.2 Émulsification des formulations cosmétiques

C.2.1 Simplexe cosmétique : taille des gouttelettes
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Figure C.2 – Émulsion du simplexe cosmétique : essai 1
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Figure C.3 – Émulsion du simplexe cosmétique : essai 3
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214 ANNEXE C. MICROMÉLANGEURS INDUSTRIELS : COMPLÉMENTS

C.2.2 Simplexe cosmétique : énergie dissipée dans le StarLami-
nator
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Figure C.5 – Évolution de la taille des gouttelettes en fonction de l’énergie dissipée par
unité de volume d’émulsion produite dans le StarLaminator
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De la formation de gouttelettes à l’émulsification :
approche expérimentale à microéchelle

Résumé

Ce travail s’est intéressé à l’étude de la formation de gouttelettes en microsystèmes à l’aide
d’outils de visualisation tels que des caméras rapides et la microvélocimétrie par image de par-
ticules (µPIV).

La taille des gouttelettes principales et satellites formées en jonction flow-focusing est déter-
minée pour des fluides newtoniens et non-newtoniens. Les mêmes paramètres critiques sont mis
en évidence pour ces jonctions flow-focusing et des jonctions T, illustrant l’influence du confine-
ment sur la formation des gouttelettes. L’évolution de la taille des gouttelettes satellites dépend
quant à elle d’un nombre capillaire critique. Les champs de vitesses ont été mesurés dans les
gouttelettes en formation ainsi qu’autour de ces gouttelettes, de même que les trois étapes de la
dynamique de rupture du cou des gouttelettes. Les liens entre cette dynamique, les champs de
vitesse et la taille des gouttelettes ont été déterminés.

L’émulsification a également été étudiée dans deux micromélangeurs industriels : le Cater-
pillar et le StarLaminator, avec des formulations proches de celles cométiques. Les performances
énergétiques sont particulièrement prometteuses pour le Caterpillar.

Mots-clés : écoulements diphasiques, microéchelle, émulsification, µPIV

From droplet formation to emulsification :
Experimental investigation at microscale

Abstract

This work is focused on droplet formation in microsystems using visualization tools such as
high-speed cameras and microparticle image velocimetry (µPIV).

The size of main and satellite droplets formed in flow-focusing junctions was determined for
both Newtonian and non-Newtonian fluids. The same critical parameters were highlighted for
both flow-focusing and T-junctions, illustrating walls’ influence on the droplet formation. The
size evolution of satellite droplets depends on a critical capillary number. The flow fields were
measured inside and outside the forming droplets, as well as the three steps dynamics for droplet
neck rupture. This dynamics was straightforwardly linked to the flow fields and the droplet size.

Emulsification was also investigated in two industrial micromixers, Caterpillar and StarLa-
minator respectively, with formulations close to cosmetic ones. The energetic performances of
the Caterpillar are particularly promising.

Keywords : multiphase flows, microscale, emulsification, µPIV
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