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Chapitre 1

INTRODUCTION GENERALE



Le paysage scientifique actuel est 3 I'image de la situation économique mondiale : en plein bouleverse-
ment. En effet, la crise économique se répercute non seulement sur le monde industriel mais aussi sur la
recherche et I'enseignement. Nos actions sont de plus en plus dictées par un souci d'économie de temps,
d'argent et d’énergie.

Ce constat encourage la communauté scientifique a rejoindre un concept industriel engagé dés la fin
des années 1970 : l'intensification de procédés. Les enjeux de l'intensification de procédés étaient alors
principalement la compétitivité des entreprises, visant une meilleure occupation de I'espace et une meilleure
gestion des codts de production. Depuis les années 2000 le deuxiéme enjeu principal de I'intensification de
procédés est le développement durable, dont I'objectif est de maitriser les consommations énergétiques et
de préserver les ressources naturelles. Ainsi, il est désormais possible de définir I'intensification de procédés
comme |'ensemble des méthodes et dispositifs innovants qui apportent une amélioration radicale de la qualité
de production et/ou une diminution significative de la consommation d'énergie, du rapport taille/capacité
et de la production de déchets, avec pour résultats des technologies moins chéres et plus durables [65].
L'es technologies de production existantes doit étre repensées selon ces contraintes. Or les contraintes sont

souvent un moteur pour I'imagination et la génération de nouvelles voies pour la recherche.

Pourquoi la microfluidique ?

Dans ce contexte, |'utilisation de microsystémes répond a ces attentes, en accélérant le rythme des
recherches. En effet, la miniaturisation permet de réaliser plus d’expériences dans des temps plus courts,
et avec des consommations énergétiques plus faibles. De ce fait, le transfert des résultats vers I'industrie
est également plus rapide. |l y a donc un besoin d’efficacité et d'optimisation des recherches. L'objectif est
de minimiser le volume du systéme étudié et le temps des expériences, tout en maximisant le nombre de
données et la compréhension des mécanismes étudiés. Dans le domaine de la chimie et du génie chimique
par exemple, il s'agit surtout de miniaturiser les opérations unitaires traditionnelles, voire méme de les
combiner dans un seul micro-systéme. La microfluidique doit donc étre étudiée dans I'optique de pouvoir
manipuler des réactifs, des produits a toutes les étapes de la production : micro-pompes, micro-mélangeurs,

micro-réacteurs, micro-échangeurs...

Pourquoi la thermographie InfraRouge ?

La taille caractéristique des microsystémes limite |'utilisation de capteurs et instruments de mesures
traditionnels. Comment aller mesurer une élévation de température dans un réacteur chimique dont le
volume est de 'ordre du micro-litre avec des énergies libérées de I'ordre du milli-Watt ? Pour cela, il a fallu
passer du mono capteur 3 des systémes permettant de mesurer des grandeurs physiques a échelles plus
restreintes. Notre quotidien a vu naitre des techniques d'imagerie dotées d'une capacité d'enregistrement
de milliards d'informations sur des temps extrémement courts avec une résolution toujours plus précise
(appareil photo, vidéo numeérique. ..). L'instrumentation scientifique a subi le méme essor au niveau des
techniques d’'imagerie dans le domaine du visible et de I'infrarouge. La Thermographie InfraRouge (TIR),
est une technique d'imagerie permettant de mesurer des champs de températures, dont I'évolution a permis
d'atteindre des résolutions de I'ordre du micrométre et des fréquences d'acquisitions proches du kHz.
Ainsi, il a été montré que la TIR était un moyen puissant de caractériser thermiquement les microsystémes
fluidiques [63].
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Contexte de I'étude

Dans ce contexte, le laboratoire TREFLE (Transfert Ecoulement Fluide Energétique) s’intéresse a I'as-
pect thermique des microsystémes. L'enjeu est une meilleure compréhension des phénoménes thermiques
aux micro-échelles et la possibilité de pouvoir estimer certains paramétres thermo-physiques. C'est pour-
quoi ce sujet de thése se positionne sur la caractérisation thermique des systémes microfluidiques. Les
applications sont nombreuses mais restent focalisées autour de la détection de termes sources (sources de
chaleur). Pour cela, la thermographie IR a été sélectionnée comme méthode de mesure innovante. L objectif
étant de développer un nouveau corps de méthodes de caractérisation thermique a partir de la mesure de
champs de température. Certains travaux préliminaires au laboratoire ont permis la simple détection de
micro-écoulements, et I'utilisation de la TIR en millifluidique pour des applications chimiques [78]. L'étude
doit donc permettre de compléter ces travaux et continuer la recherche de paramétres fluidiques et ther-
miques, de maniére quantitative. Ainsi, |'apport scientifique de cette étude serait une mesure de champs
de diffusivité thermique, de vitesses locales, et de termes sources, permettant de miniaturiser et concurren-
cer les méthodes existantes, comme la micro-PIV (“Particule Image Velocimetry) ou la DSC (“Differential

Scanning Calorimetry”).

Moyens mis en oeuvre

Cette étude implique la mise en place de moyens techniques expérimentaux et numériques pour le
traitement des données. Expérimentalement, le laboratoire TREFLE dispose de plusieurs caméras IR et
tout I'équipement associé. Le matériel microfluidique, notamment la fabrication des puces s'est faite en
partenariat avec la laboratoire LoF Rhodia. Numériquement, le choix de la TIR nécessite |'implémentation
de méthodes inverses, c'est-a-dire des méthodes permettant de remonter 3 |'estimation de paramétres
thermiques a partir d'une observable (la température) en utilisant un modéle approprié [22]. Ces méthodes
inverses sont matricielles et rapides, ce qui permet de suivre le rythme imposé par la miniaturisation et les

millions d’informations récoltées.

Organisation du mémoire

Ce mémoire de thése est divisé en 4 chapitres principaux. Le chapitre 2, bibliographique, présente
la microfluidique de maniére générale et montre quelques exemples d'instrumentation pour la mesure de
vitesse et de température au sein de microcanaux. Dans le méme chapitre les avantages de coupler la
microfluidique a une mesure par thermographie IR sont présentés. Une approche thermique permet de
définir un plan d’action pour les différentes étapes de la thése, traitées individuellement dans chaque chapitre.
Ainsi, dans le chapitre 3, les écoulements microfluidiques sont étudiés en régime permanent. Un corps de
méthodes permettant de caractériser les paramétres fluidiques (terme de transport et nombre de Peclet)
est développé. Puis, le chapitre 4 traite du régime thermique transitoire, ot les méthodes développées en
régime permanent sont complétées dans le but de caractériser a la fois des paramétres fluidiques (nombre
de Peclet) et thermiques (nombre de Fourier, diffusivité thermique et vitesse). Enfin, le chapitre 5 est une
illustration des applications de ces méthodes en microfluidique a travers plusieurs exemples : une réaction
chimique en régime permanent, et un changement de phase en régime transitoire. Les phénoménes de

dissipation visqueuse en microcanal sont également explorés et abordés de maniére qualitative.
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Chapitre 2

LA THERMOGRAPHIE
INFRAROUGE APPLIQUEE EN
MICROFLUIDIQUE

Résumé du chapitre :

La microfluidique est une technologie récente qui connait un essor trés important depuis ces deux
derniéres décennies. Cette technologie est encore jeune et la connaissance des phénomeénes physiques et
thermiques est un point clé vers son amélioration et son développement. Indépendamment, la Thermographie
InfraRouge (TIR) est un outil de mesure qui s'est également trés largement répandu notamment pour le
Controéle Non Destructif (CND). Ce chapitre traite de la possibilité de coupler la TIR et la microfluidique afin
d'estimer des propriétés physiques et thermiques. Dans un premier temps, une revue des techniques et des
avantages de la microfluidique est présentée. Puis, la TIR est détaillée : la technologie de mesure existante,
son fonctionnement et ce qu'elle peut apporter. Dans ce travail de thése, la microfluidique et la TIR ont
été utilisées pour caractériser des écoulements microfluidiques au sein de puces fabriquées selon la méthode
PDMS/Verre. Cette configuration offre des facilités pour la mise en oeuvre des dispositifs expérimentaux
ainsi que pour la modélisation thermique en deux dimensions. C'est pourquoi ce chapitre se termine par
une modélisation thermique compléte d'un systéme microfluidique PDMS/Verre ainsi qu'un plan d’action :
I'étude du régime thermique permanent, puis I'étude du régime thermique transitoire. Ces études sont des

étapes intermédiaires indispensables pour I'estimation de termes sources.
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2.1 La microfluidique

Geénéralement, un fluide est défini comme étant un milieu matériel parfaitement déformable. Au quo-
tidien, nous sommes confronté a deux grands types de fluides : les gaz (fluides dits compressibles) et les
liquides (fluides dits peu compressibles). Il existe d'autres systémes a plusieurs phases qui peuvent étre
classé comme des fluides : le sang, les suspensions, les émulsions...

Dans ce chapitre et dans |'ensemble du travail réalisé, nous allons uniquement considérer le cas d’écou-

lements liquides, car le projet a été initialisé pour des applications mettant en oeuvre des liquides.

2.1.1 Micro-écoulements liquides et miniaturisation
2.1.1.1 Deéveloppement de la mécanique des fluides a I'échelle microscopique

La mécanique des fluides est I'étude du comportement des fluides. Historiquement, elle commenca par
la statique des fluides, étude des fluides au repos. Archiméde en fut le prédécesseur dés le Ille siécle avant
J.-C avec son fameux “Euréka”, lorsqu'il trouva comment calculer la quantité d'or et d’argent contenue
dans la couronne d'Hiéron I, tyran de Syracuse, en mesurant la quantité d'eau déplacée par celle-ci [90].
Puis vint I'hydrodynamique, I'étude des fluides en mouvement, dés lors que les hommes eurent besoin de
mattriser le transport des fluides. Les fondements de I'hydrodynamique ont été établis au XVllle siécle par
d'Alembert, Euler et Bernoulli, puis ont été largement enrichi a partir du XIXe siécle par Navier, Stokes,
Couette, Reynolds...

L'origine de la microfluidique est attribuée au médecin, physiologiste et physicien francais Jean Louis
Marie Poiseuille (1797-1869). Il s’intéressa en particulier a la circulation sanguine. Aprés avoir travaillé dans
un premier temps sur la pression artérielle, il concentra ses recherches sur les écoulements de fluides visqueux
dans des capillaires. En 1840, il publia un article intitulé “Recherches expérimentales sur le mouvement des
liquides dans les tubes de trés petits diamétres” dans lequel il démontra que les lois d'écoulements classiques
sont encore valides a échelle réduite. A I'époque, le terme “microfluidique” n’était pas encore employé.

Vers 1950, le terme de “fluidique” commence a étre utilisé pour décrire |'étude des fluides & mini échelle,
dans des systémes millimétriques. Le développement de la “fluidique” fut d'abord d’ordre militaire et spatial,
I'objectif étant de concevoir des ordinateurs pneumatiques, de peur d’embarquer des puissances électriques
trop conséquentes [21]. Mais la micro-électronique mit fin au projet des ordinateurs pneumatiques. Néan-
moins, les outils et progrés mis en place par la “fluidique” sont un point de départ a la “microfluidique”.
Dans les années 1980, |'apparition des micro-systémes et le besoin d'innover en technologie contribuent
a l'essor de la microfluidique, notamment avec un grand intérét pour les nanotechnologies et les MEMS
(Micro Electro Mechanical Systems).

Pour qu'un écoulement soit considéré comme microfluidique, il faut qu’il réponde & une des caractéris-
tiques suivantes :

- faible volume

- petite dimension géométrique

- faible consommation énergétique

Ces écoulements microfluidiques ont lieu en microcanaux, dont la taille et la géométrie peuvent varier
en fonction de I'application. Il existe des systémes microfluidiques naturels tels que les capillaires du réseau

sanguin ou le transport de la séve dans les plantes. Mais en recherche et développement il faut reconstruire
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ces microcanaux. D’ailleurs Tabeling définit la microfluidique comme une science uniquement dédiée aux

microécoulements artificiels [91].

2.1.1.2 Exemple de fabrication de puces microfluidiques PDMS /Verre

Il existe plusieurs matériaux et méthodes de fabrication des MEMS [102]. Les systémes microfluidiques
sont généralement constitués d'un microcanal et d'un mécanisme d'injection et de récupération des produits
(réservoirs, micropompes, microseringue...). Vues les tailles mises en jeu, le microcanal est généralement
usiné dans un matériau (appelé substrat) et recouvert par un deuxiéme matériau (identique au substrat ou
non) afin de fermer et d’assurer I'étanchéité du systéme. Selon les applications, les systémes microfluidiques
sont principalement construits a partir de verre, silicium ou polydiméthylsiloxane (PDMS). Les microcanaux
usinés mécaniquement dans des matériaux solides ont I'inconvénient de présenter des formes de section
non conventionnelles (triangulaires, trapézoidales...) dues & la méthode de microgravure, ce qui engendre
des profils d'écoulements complexes. En microfluidique, le PDMS est trés largement utilisé car il permet
de fabriquer des puces résistantes assez rapidement avec une facilité de mise en oeuvre (moulage suivi de
collage) et un faible codt.

Le PDMS brut est un polymére (—Si(CHs)20O—) qui, 3 température ambiante, se présente sous la
forme d’un liquide visqueux, et lorsqu’il est mélangé a un agent réticulant devient un élastomére plus ou

moins solide selon le temps et la température de la phase de réticulation (voir protocole sur la figure 2.1).

O

FIGURE 2.1 - Méthode de fabrication des puces microfluidique PDMS/Verre

Les puces microfluidiques utilisées dans ce travail ont été fabriquées au laboratoire LoF CNRS-Rhodia se-
lon la technologie PDMS /verre. Le principe est illustré sur la figure 2.1 et les différentes étapes sont décrites
ci-dessous. Il faut disposer au préalable d'un moule positif du microcanal, fabriqué par photolithographie
[91] dans un substrat solide, généralement en Silicium.

Les différentes étapes de fabrication sont :
1. Préparation du moule positif par photolithographie.

2. Versement et réticulation du mélange PDMS /réticulant (fraction volumique : 10 % en réticulant) sur

le moule positif. Le mélange PDMS /réticulant est placé a 65°C pendant une heure, ce qui lui confére
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un aspect de résine solide.
3. Démoulage (puis découpage si besoin) du PDMS réticulé, ce qui forme le moule négatif du microcanal.

4. Percage des orifices d’'injection et de sortie du microcanal. L opération est réalisée manuellement avec

des emporte-piéces.

5. Collage d'une lame de verre pour former le quatriéme coté du canal. Le collage est fait par mise en
contact des deux surfaces (aprés oxydation), dans une chambre plasma ou ozone.

Il est possible de remplacer la lame de verre par une couche de PDMS (moins résistante et plus isolante
thermiquement) ou par du Silicium (meilleur conducteur thermique mais non transparent) selon les appli-
cations et les besoins de chaque expérience. Un exemple de puce microfluidique est illustré sur la figure
2.2.

FIGURE 2.2 — Photographie d'une puce microfluidique PDMS /verre réalisée au laboratoire

Sur la figure 2.2 il est possible de distinguer plusieurs injections et une sortie, connectées grace a des
microtubes. Les propriétés élastomériques du PDMS assurent une étanchéité au niveau des connexions.

2.1.1.3 Micro-effets et effets d’échelles

Il existe des différences entre les écoulements 3 I'échelle macroscopique (fleuves, riviéres, tuyauterie...)
et ceux a |'échelle microscopique. Il faut distinguer les effets d’échelles des vrais micro-effets. Certaines
hypothéses des écoulements macroscopiques restent valables a échelle microscopique mais il faut également
considérer de nouveaux comportements. De plus, des phénoménes souvent négligés a échelle macroscopique
ne le sont plus en microécoulement. Par exemple, l'inertie est quasiment inexistante en microfluidique
mais la viscosité prend un rdle plus important. Le caractére turbulent et parfois chaotique de certains
écoulements macroscopiques est réduit a des comportements beaucoup plus lisses et laminaires. La diffusion,
souvent négligée aux échelles classiques devient prépondérante aux petites échelles. De méme, la surface
d'échange joue un réle trés important dans les phénoménes de transferts thermiques ou chimiques. La
rapport surface/volume est fonction de cette réduction d'échelle : il augmente considérablement avec cet
effet de taille [28]. Par exemple, prenons le cas de trois cubes de tailles différentes : pour un cube de 1 cm

1

de coté, le rapport surface/volume est de 600 m ™' alors que pour un cube de 1 mm de coté, il est de

6000 m ! et pour un cube de 1 m de coté il est égal a 6000000 m . L'augmentation de ce rapport donne
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plus d'importance a des termes de flux (massiques ou de chaleur) par rapport a des termes de stockage
ou de production et cela conduit a des comportements physiques différents. Continuons avec |'exemple des
trois cubes de tailles différentes en imaginant une expérience : supposons qu'ils soient constitués de glace
et que nous les laissions tomber sur une surface a température ambiante. Le plus gros glacon aura tendance
a fondre progressivement et s’écoulera lentement sur la surface considérée. Le deuxiéme glacon fondera
de maniére instantanée laissant seulement une goutte de petite taille immobile du fait de sa tension de
surface. Le dernier glacon de taille micrométrique aura fondu avant méme d'atteindre la surface [21]. Par

conséquent, il faut également développer une instrumenta ion adaptée aux échelles de temps.

2.1.2 Applications de la microfluidique

L’outil microfluidique est présent depuis les années 1980 dans de nombreux domaines tels que : la chimie,
le génie des procédés, I'environnement, I'industrie aéronautique et spatiale, la médecine, les biotechnologies...
Avec le développement des MEMS est née la recherche intensive en microfluidique. Les exemples les plus
populaires de MEMS sont les systémes de détection et de déclenchement des Airbags dans les voitures. Au
quotidien, |'utilisation des imprimantes a jet d'encre (capables d'injecter des gouttelettes micrométriques
de quelques picolitres de volume) est aussi un exemple de I'aboutissement des recherches en microfluidique.

En médecine, nous pouvons citer la récente intégration de microsystémes autonomes implantés dans le
corps humain afin de délivrer des petites doses de médicaments, par exemple de I'insuline pour le diabéte
(figure 2.3) [54].

—m

FIGURE 2.3 — Micropuce pour injection de médicaments dans le corps humain. Image extraite de [54]

Dans le domaine de la biologie et des biotechnologies, le concept de biopuces a été largement étudié
et développé. Les biopuces sont des dispositifs permettant I'analyse de fluides biologiques (par exemple
les puces ADN). Grace a la microfluidique, de nombreux projets ont pour objectif de miniaturiser des
dispositifs d'analyse tels que la PCR (Polymerase Chain Reaction), la chromatographie, I'électrophorése, le
tri cellulaire... [29].

Les pTAS (Micro Total Analysis Systems) sont des microsystémes qui ont la particularité de regrou-
per toutes les étapes d'une analyse chimique (préparation de I'échantillon, réaction chimique, récupération
du produit, traitement des données, analyses des résultats). Leur concept fit introduit et développé dans

les années 1990 avec un trés grand intérét [55]. En effet, nous sommes de plus en plus dépendants des
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analyses chimiques quelque soit le domaine d’application : médecine, pharmaceutique, environnement, bio-
technologies... Historiquement, ces analyses chimiques sont faites dans des laboratoires spécialisés par du
personnel qualifié mais la demande croissante nécessite une simplification et une accélération des analyses
(par exemple tests de grossesse, teneur en glucose dans le sang pour les diabétiques...). C'est pourquoi il
est important de pouvoir développer des pTAS, sachant que ces pTAS sont tous développés a partir de
puces microfluidiques.

Dans tous les domaines, le concept de “Lab-on-a-chip” (expression anglaise pour désigner un “laboratoire
sur puce”’) a été adopté. En effet, I'idée de pouvoir regrouper plusieurs opérations unitaires sur un systéme
miniaturisé présente de grands avantages. C'est pour cela que la recherche en microfluidique continue
d'avancer, afin de mieux comprendre, d'améliorer, et d'optimiser les fonctionnalités des microsystémes.

Les transferts thermiques en microfluidique ont été assez largement étudiés et principalement dans
I'optique de développer des micro-échangeurs de chaleur. En effet, la miniaturisation des composants élec-
troniques s’accompagne nécessairement d'un besoin de miniaturisation des systémes de refroidissement. La
difficulté réside dans le fait de concevoir des échangeurs de petites tailles capables d'évacuer de grandes
quantités de chaleur. Les recherches n'ont cessé d'augmenter dans ce domaine et les systémes sont de plus
en plus performant. Dans les années 1990, la communauté scientifique pensait que la limite maximale pour

2

I'évacuation de la chaleur se situait 3 200 W.cm ™2, ce qui semble étre maintenant un objectif facilement

envisageable. Les objectifs actuels sont de 600 a 1000 W.cm ™2 pour la prochaine décennie [41].

2.1.3 Enjeux énergétiques en microfluidique

L’énergétique peut étre définie de maniére simple comme “la science de conversion de I'énergie ou des
Watt". Comment produit on une action mécanique a partir d'une source d'énergie quelconque? Ou alors
comment stocker |'énergie ? Dans cette optique, il faut distinguer :

— les sources en W.m ™3

— les flux transférés en W.m =2
L'étude des phénoménes thermiques & |'échelle microfluidique permet de diminuer considérablement le
volume de travail. Pour une puissance donnée, il est donc possible d'atteindre des densités de puissance trés
élevées. De méme, la réduction de taille permet d’atteindre des flux de chaleur transférés trés important.
L'enjeu est de pouvoir maitriser ces nouvelles conditions aux micro-échelles qui offrent un large panel
d'études qui ne sont pas possibles a |'échelle macroscopique. Par exemple, il est envisageable de générer
des réactions chimiques trés violentes (explosion de TNT ou nitroglycérine) ou d’augmenter I'efficacité des
échangeurs tout en réduisant la taille caractéristique du systéme.

Il est possible de caractériser ces bouleversements énergétiques entre |'échelle microscopique et macro-
scopique, par |'analyse de nombres adimensionnels. Il existe plus d'une centaine de nombre adimensionnels,
chacun ayant pour but de comparer des effets bien précis. Les nombres adimensionnels les plus courants
(Reynolds, Fourier, Mach, etc...) ne traduisent pas |'apparition de micro-effets lorsque suite & une réduction
échelle microfluidique puisque leur variation est prise en compte dans les équations de la mécanique des
fluides classique. Néanmoins, ils sont dépendants d'une longueur caractéristique et donc leur variation est un
bon indicateur de la contribution des phénoménes physiques comparativement a I'importance de la taille du
systéme. Seulement les nombres adimensionnels qui permettent de caractériser les systémes microfluidiques

étudiés dans ce travail sont décrits : d'un point de vue de I'écoulement (nombre de Reynolds), d'un point
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de vue thermique (nombre de Fourier) et mixte (Nombre de Peclet).

Le nombre de Reynolds permet de comparer les effets inertiels aux effets de viscosité d'un fluide en
écoulement (2.1).

ef fetsinertiels — p.v.dn

Re =

= = 21
ef fets de viscosité I (2.1)

p étant la masse volumique (kg.m~3), v la vitesse moyenne (m.s~1), d, le diamétre hydraulique (m)
et u la viscosité dynamique (Pa.s). La viscosité et la masse volumique sont indépendantes de la réduction
d'échelle, par contre la diamétre hydraulique est fortement réduit en microfluidique, ainsi que la vitesse
moyenne. Les nombres de Reynolds en microfluidique sont donc beaucoup plus faibles que ceux rencontrés
classiquement en mécanique des fluides. Généralement un écoulement est défini comme turbulent pour
un nombre de Reynolds supérieur a 2500. Entre 2000 et 3000, I'écoulement est considéré comme étant
transitoire, et lorsque le Reynolds est inférieur a 2000, I'écoulement est considéré comme étant laminaire
[31]. Ces valeurs peuvent varier légérement selon les domaines d'applications mais I'ordre de grandeur reste
le méme. En microfluidique, avec un diamétre hydraulique de I'ordre de la dizaine de micrométre et des
vitesses inférieures ou égales au cm.s~!, le nombre de Reynolds calculé est de I'ordre de 1, c'est & dire
toujours dans des conditions d’écoulements laminaires, limitant le transfert thermique et le mélange. Mais
ces inconvénients sont largement compensés par I'augmentation des effets de surface cités dans la partie
2.1.1.3.

Le nombre de Peclet peut é&tre défini en thermique ou en transfert de matiére. Le nombre de Peclet
thermique est le rapport des effets de transfert thermique par convection aux effets de transfert thermique
par diffusion (équation 2.2).

P transfert thermique par convection — L.v (2.2)
e = = — .
transfert thermique par conduction a

a étant la diffusivité thermique (m?2.571), v la vitesse moyenne du fluide en écoulement (m.s~1), et L
une longueur caractéristique (m). le nombre de Peclet est égal au produit du nombre de Reynolds par le
nombre de Prandtl.

Le nombre de Fourier permet de comparer les effets de transferts thermique conductifs par rapport a
I’énergie stockée, dans un volume donné [101]. Il est caractéristique des problémes thermiques instationnaires
(équation 2.3).

I tauz de chaleur par conduction & travers L dans un volume L3 a.t (2.3)
0= E = —= .
tauz de stockage de chaleur dans un volume L> L2

a étant la diffusivité thermique (m?2.s~1), t un temps caractéristique (s), et L une longueur caractéris-
tique (m). Une valeur élevée du nombre de Fourier indique que la pénétration de chaleur dans un matériau
est importante. Le nombre de Fourier étant inversement proportionnel au carré de la longueur caractéris-
tique du systéme, il est donc nettement augmenté en microfluidique. La puissance thermique conductive
devient donc grande devant la puissance thermique capacitive [21].
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2.1.4 Instrumentation pour les mesures de vitesse et de température
2.1.4.1 Mesure de vitesse

Une mesure de vitesse peut se faire par I'intermédiaire d'une mesure de débit (volumique ou massique) si
la géométrie du microsystéme et le profil d’écoulement sont parfaitement connus. Cependant, les dimensions
des microsystémes ne permettent pas de recueillir ce genre d’informations avec une grande précision. C'est
la raison pour laquelle une mesure directe de la vitesse est généralement effectuée. La plupart des techniques
utilisées aux macro-échelles sont valables aux micro-échelles, a savoir : la PIV (Particle Image Velocimetry),
la LDA (Laser Doppler Anemometry) ou encore la MTV (Molecular Tagging Velocimetry). Mais il existe
également des techniques de mesures par radiographie neutron ou rayon X, spécialement dédiées a la

microfluidique.

Fluid Source > F Outlet

Microfluidic Device —p» 4—— TImmersion Fluid

Excitation Filter M“.:IOS.COP ¢
\‘ Objective Lens

Light Source

(contimuous or pulsed)

<4— Filter cube

Barrier Filter —/!:ZD <4— Relay Lens

_ <4— CCD Camera

FIGURE 2.4 — Schéma de principe de la micro PIV [87]

La micro PIV Le principe de la PIV est d'injecter des particules (traceurs) fluorescentes dans |'écoulement
et d’éclairer un volume avec un laser, puis d’enregistrer plusieurs images grace a une caméra afin de visualiser
le déplacement des particules entre deux images (figure 2.4). La micro-PIV, développée par Santiago [87],
est largement utilisée en microfluidique. La PIV classique éclaire des particules dans un plan focal, ce qui
est difficile a effectuer en microfluidique. Tout le canal est donc éclairé et le plan focal de la caméra définit
le plan de mesure. Il est possible d'éclairer grace a un laser pulsé ou de maniére continue, avec une lampe
a mercure par exemple, lorsque le fluide utilisé est sensible aux fortes luminosités ou lorsque les vitesses
mesurées sont suffisamment faibles. La micro PIV permet d’obtenir une assez bonne résolution [44, 46, 62]

mais |'inconvénient majeur reste l'intrusion de particules dans le milieu a tester.

La FSPIV  (Forward Scattering PIV), développée par Ovryn [71] est une technique de détermination
du mouvement tridimensionnel des particules (figure 2.5). Une source de lumiére qui diffuse differemment
selon les particules est utilisée et les image diffractées sont ensuite enregistrées. Lanzillotto [48] a développé
une technique de mesure sans avoir nécessairement un accés optique a la section de test. Il envoie un

faisceau de rayons X 3 travers une section d'un milieu opaque puis enregistre les variations des rayons X
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non absorbés, convertis en lumiére visible. Balasko [3] a lui utilisé une technique similaire mais en appliquant

la radiographie sous neutrons.

LENS(NA) &
| PARTICLE (1) o, !MAGE[ CCD
°
2 2 PLANE
3| *5 8

FIGURE 2.5 — Schéma de principe de la FSPIV ( Forward Scattering Particle Image Velocimetry. Extrait de
[71]

La MTV (Molecular Tagging Velocimetry), velocimétrie 3 suivi de particules est une technique basée sur
le suivi de particules et la visualisation d'un colorant fluorescent excité par un laser ultra violet. Le rayon laser
passe par un diviseur de faisceau et une lentille afin de quadriller une zone de I'écoulement. La déformation
de la grille provoquée par I'écoulement est enregistrée grace a deux images, dont une synchronisée avec

I'impulsion du laser [59].

La LDV (Laser Doppler Velocimetry) est une technique de mesure de vitesse, trés répandue a échelle
classique, qui a été adaptée a I'échelle microfluidique. La technique classique consiste a diviser une source
laser en deux faisceaux, puis a faire croiser ces faisceaux dans la zone de test. A l'intersection de ces
faisceaux, les ondes sont planes et forment des franges paralléles. Elles seront déformées par le passage de
particules au sein de I'écoulement. L'adaptation microfluidique consiste & réduire le volume de la zone de

test [95], c’est & dire diminuer le nombre de franges, ce qui augmente considérablement I'erreur.

Autres méthodes |l est également possible d’effectuer des mesures de vitesse sur une seule image en sui-
vant la trace des particules avec un temps d’exposition suffisamment long. Cette technique a été développée

par Taylor [92] et reprise ensuite par Brody [10].

Une autre technique consiste a suivre non pas les particules mais la concentration en colorant d'un
traceur. Dans son étude, Paul [74] utilise un traceur contenu dans des billes, celui-ci est ensuite libéré et

éclairé par un flash laser. Le suivi de la concentration de ce traceur permet de remonter a la vitesse (voir
figure 2.6).

Quelques exemples de mesures de vitesses aux micro-échelles sont résumées dans le tableau suivant.

Une comparaison plus élargie a été établie par Meinhart et al. [61].
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FIGURE 2.6 — Schéma de principe de la mesure de vitesse par suivi d'un colorant. Extrait de [74]

Méthode ‘ Auteur ‘ Canal ‘ Particules ‘ Vitesse ‘ Résolution ‘
pPIV Koutsiaris et al. [46] @ =200 um d=10 um 4mm.s—1 26 pm X 12 uym
Meinhart et al.[62] 30um x300pum | d=0,2um 10 mm.s~1 13,6 um x 0,9 um
Kim et al.[42] 7 pum x 300 pm d=0,5um 0,4mm.s~1 25 um X 10 pm
FSPIV Ovryn et al.[71] 315 um x 600 um d="7um 0,015 mm.s—! 1um
Colorants Paul et al. [74] d="75um - 0,45 mm.s~! 20 um X 5 um
MTV | Maynes et Webb [59] d = 705 um 800 < Re < 2200 2 um

TABLE 2.1 — Comparatif des méthodes de mesure de vitesse pour les microsystémes. Exemples avec quelques
auteurs.

Parmi les méthodes de mesure (micro PIV, FSPIV, MTV, LDV...), la micro PIV semble la plus per-
formante et la plus largement utilisée. Les améliorations éventuelles se concentrent sur la recherche de
meilleurs optiques et traceurs, ainsi que la réduction du volume de mesure. Cependant, toutes ces méthodes
présentent |'inconvénient majeur de l'intrusion dans la microsystéme. Il est nécessaire de pouvoir développer
des techniques de mesures non intrusives pour les fluides sensibles ou les applications pour lesquelles I'ajout
de particules n'est pas possible.

2.1.4.2 Mesure de température

I existe un trés grand nombre de techniques de mesures de température [86] mais seulement une partie
de ces techniques sont appliquées a I'échelle des microsystémes. Trés peu d'applications microfluidiques
utilisent des méthodes mécaniques basées sur la dilatation d'un fluide, ou la variation de célérité du son
[21]. Les premiéres méthodes utilisées en microfluidique sont les méthodes électriques : basées sur la mesure
de variations des propriétés thermoélectriques d'un matériau. Les méthodes les plus répandues étant les
thermocouples, les résistances thermoélectriques et les éléments semi-conducteurs. [28]. Ces techniques
font partie des mesures dites avec contact. Le choix du matériau dépend du matériau de construction du
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microsystéme, ainsi que du fluide utilisé et de sa sensibilité, de la gamme de température mesurée, mais
aussi bien évidemment du coiit et des enjeux de la mesure de température.

Il 'y a également de plus en plus d'exemples de mesures de la température sans contact (mesure de
champs) tels que la Thermographie & Cristaux Liquides ( LCT - Liquid Crystal Thermography), la thermo-

réflectance, la micro interférométrie...

La micro PIV  Cette méthode (décrite dans la section précédente) est a la base utilisée pour la mesure de
vitesse, mais Wereley et al. [99] a prouvé qu'il était possible d'en déduire la température, par I'observation
du mouvement brownien des particules. Cette technique a été reprises par Sato et al. [88] ainsi que Kim

[43] permettant d'obtenir des températures avec des précision de I'ordre du Kelvin.

La Thermométrie par Fluorescence La thermométrie LIF (Laser Induced Fluorescence) est une tech-
nique dérivée de la micro PIV, basée sur le principe d'absorption-émission par une particule éclairée par
un laser. Ces particules, colorants fluorescents, sont excitées par un laser émettant & une longueur d'onde
proche de celle de I'excitation maximale du colorant. La différence de longueur d'onde permettant de filtrer
le signal du laser et d’enregistrer uniquement le signal réponse, qui est fonction de la température. Deux ca-
méras CCD enregistrent les réponses optiques a différentes longueurs d’ondes (figure 2.7). Cette technique
a récemment été utilisée par de nombreux auteurs [18, 40, 69].

CCD Camera p
Long-Pass Filter | ]
(A > 665 nm) A
Short-Pass

Filter (550 nm < A < 600 nm)

l?illtt:g%flbe CCD Camera o
(A > 600 nm)

Dichroi [llumination
ichroic ; |
Source
|1

(l? liel;souffn} | (Nd: YAG Laser)

A

Objective Lens

Test Section

FIGURE 2.7 — Principe de mesure de la température par thermométrie LIF (Laser Induced Fluorescence).
Extrait de [69]
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La Thermographie a Cristaux Liquides LCT (“Liquid Crystal Thermography”) nécessite d'adjoindre
des cristaux liquides & I'échantillon de mesure. Les cristaux liquides utilisés en LCT ont une aptitude a
réflechir la lumiére de maniére sélective a une certaine longueur d’onde, en fonction de la température. Une
visualisation optique de ces cristaux liquides traduit donc une variation de température. Cette technique
est largement utilisée sur des solides mais peut aussi s’appliquer & des micro-écoulements [67, 83] (figure
2.8). Par contre cette méthode demande une préparation minutieuse de I'échantillon (dépot des cristaux) et
des conditions opératoires strictes (chambre noire pour ne pas perturber les cristaux liquides par une autre

source de lumiére).

flow
control constant
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— temperature
Ry bath
%)
= o | | differential L
o g pressure &4 o
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Tr;:-ut
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FIGURE 2.8 — Schéma de principe de la Thermographie a Cristaux Liquides (LCT). Extrait de [83]

La thermoréflectance Cette méthode consiste a placer un échantillon sous une sollicitation thermique,
puis a éclairer I’échantillon avec une source laser de longueur d’onde connue. L’intensité lumineuse réfléchie
par I'échantillon est mesurée et permet de remonter a la température. Cette méthode est trés largement
utilisée pour des caractérisations de microsystémes solides. Cependant elle limitée pour I'utilisation en mi-
crofluidique car elle est applicable seulement sur des matériaux homogénes et réfléchissants avec une bonne
qualité optique. Des travaux ont été effectués sur des micro-gouttes pour étudier le transfert thermique aux

interfaces [9] mais ce n’est toujours pas une configuration microfluidique.

L’interféerométrie A I'échelle macroscopique, I'interférométrie désigne une multitude de méthodes op-
tiques basées sur I'étude de la réflexion de rayons lumineux produits par effet de réfraction. Deux grands
principes coexistent : l'interférométrie classique et I'interférométrie holographique [70].

En interférométrie classique, une source laser est élargie en large faisceau puis divisée en deux faisceaux :
un faisceau référence et un faisceau test. Seulement le faisceau test traverse I'échantillon (par exemple un
écoulement dans un microcanal) alors que le faisceau référence ne traverse que I'air ambiant. Les deux
faisceaux sont ensuite recombinés en sortie, et le signal est enregistré par une caméra CCD par exemple
(figure 2.9). La traversée de I'échantillon, avec un indice de réfraction différent, va entrainer un déphasage

lors de l'interférence des deux faisceaux. Ce déphasage engendre I'apparition de franges, utilisées pour
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2.1. LA MICROFLUIDIQUE

déterminer les propriétés fluidiques et thermiques de I'écoulement. Le dispositif est sensible aux distorsions
et nécessite du matériel optique de grande précision et donc une installation rigoureuse et trés onéreuse. En
interférométrie holographique, le prisme de sortie est remplacé par une plaque holographique, qui nécessite

moins de précautions et du matériel optique moins onéreux.

Cette technique est largement utilisée pour la caractérisation de phénomeénes thermiques, notamment
les échanges convectifs. Appliquée a la microfluidique, elle permet d'effectuer des mesures de vitesses [57],
du tri cellulaire sur des échantillons biologiques [100, 53] et d'établir des profils de température au sein de

microcanaux [27].
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FIGURE 2.9 — Schéma de principe de l'interférométrie classique. Extrait de [70]

La thermographie InfraRouge (TIR) Toutes les méthodes avec contacts décrites précédemment ont
I'avantage d'étre bien connues mais les inconvénients majeurs sont l'incertitude de mesure et I'information
unique (un capteur = une mesure), le parasitage et la perturbation créée par le contact. Les méthodes sans
contact, permettent de multiplier I'information (champ de température) mais restent limitées a certaines
applications et nécessitent une préparation parfois longue et rigoureuse. De plus, elles fonctionnent quasi-
ment toutes sur des gammes de fréquence allant de 25 Hz a 50 H z, donc des phénoménes thermiques lents.
L'utilisation de caméra IR permet d’'obtenir une image rapide du champ de température avec une mise en
place simple et sans perturbation du systéme étudié. Il est également possible d'explorer des phénoménes
thermiques plus rapides en augmentant la fréquence d'acquisition jusqu'au kHz. Les méthodes décrites
nécessitent également un appareillage trés complexes et lourde de mise en oeuvre. La thermographie IR est
la méthode la plus simple & mettre en oeuvre ainsi que celle qui donne accés a des informations locales
sans intrusion dans le microsystéme. Par conséquent, il devient primordial de développer des méthodes
de mesures en microfluidique, & partir de la TIR. L'idée principale de la TIR est de mesurer des champs
de température au sein et au voisinage du microcanal, ainsi que de I'associer a des méthodes inverses de

traitement des champs de températures.
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2.2 La Thermographie InfraRouge (TIR)

2.2.1 Historique et terminologie
2.2.1.1 Deécouverte de I'InfraRouge

La découverte de I'InfraRouge est attribuée a Sir William Herschel (1738-1822), compositeur et astro-
nome germano-britannique. Musicien de renommée, il s'intéresse également a I'astronomie, et construit son
propre télescope. Il est notamment a I'origine de la découverte de la planéte Uranus en 1781. En 1800, vou-
lant vérifier I'impact de la lumiére sur les lentilles de son télescope, il décida de diffracter la lumiére solaire,
en utilisant un prisme, afin de mesurer la température de chaque couleur. Il utilisa trois thermométres au
mercure : deux références et un placé dans la bande de couleur & caractériser. Il commenca par mesurer
la température dans la bande spectrale de la couleur violette, puis se déplaca jusqu'au rouge et constata
une augmentation de la température au dela de la bande spectrale du rouge, ot le rayonnement n’est plus
visible. Par la suite, Sir Herschel montra qu'il s’agit d'une lumiére invisible obéissant aux mémes loi que la

lumiére visible. Il baptisa cette bande spectrale I'infrarouge : littéralement “en dessous du rouge”.

FIGURE 2.10 — Sir William Herschel (1738-1822)

2.2.1.2 Terminologie en thermographie

La thermographie signifie au sens étymologique “écrire la température”. En réalité, il s'agit d'une tech-
nique de mesure de flux de rayonnement (décrit dans la prochaine partie) et de représentation de I'état
thermique d’une scéne quelconque. Cette représentation se fait dans deux dimensions de I'espace, ce qui
permet d'obtenir une information spatiale. Mais il est également possible de stocker |'information thermique
temporellement, donc en trois dimensions (deux dimensions dans |'espace et la troisiéme dimension étant le
temps). Dans le cas d'une information thermique uniquement en deux dimensions, la thermographie peut

&tre comparée 3 la photographie (“écrire la lumiére”) sauf qu'il ne s'agit pas d’une capture de la lumiére
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2.2. LA THERMOGRAPHIE INFRAROUGE (TIR)

visible mais du rayonnement thermique. Si I'évolution temporelle de cette information thermique est consi-
dérée, alors la thermographie est comparée a la cinématographie (“écrire le mouvement”), l'information
étant stockée dans une mémoire de masse type bande, film, mémoire magnétique... Par analogie avec la
photographie et la cinématographie, il est commun de parler communément “d'image” pour une information
thermique uniquement spatiale et de “film” pour une information thermique spatiale et temporelle [72].

Il faut distinguer deux types de thermographie : la thermographie active et passive (respectivement
avec et sans mesure) . Dans le cas sans mesure, il s'agit d’une simple visualisation, généralement sans
stockage de mémoire (donc par définition sans “écriture” dans I'absolu). Il s'agit alors ““d’imagerie thermique”,
I'information spatiale et temporelle étant non écrite ou de courte durée de vie. Dans le cas de thermographie
avec mesure, flux de rayonnement thermique émis par la scéne est alors enregistré de maniére quantitative
. Il s'agit donc de thermométrie spatiale et temporelle mais le terme thermographie est également utilisé de
maniére générique.

Un radiométre est appareil de mesure du flux de rayonnement. Lorsqu'il est couplé & un appareil de
transcription en température, il est défini comme un radiothermométre. Une caméra thermique est un
radiométre a balayage spatial.

Une caméra InfraRouge est le nom donné de maniére générale aux caméras thermiques. La caméra IR
permet de représenter une image thermique de la scéne observée, grace a la mesure du flux de rayonnement
thermique. En fait il s’agit d'une image de luminances, retranscrite ensuite en température. Aprés quelques
rappels sur le rayonnement électromagnétique, nous allons voir dans la prochaine partie comment la caméra

capte ce flux puis représente une carte de luminances et température.

2.2.2 Rappels sur le rayonnement thermique
2.2.2.1 Meécanismes de transfert d’énergie

Le rayonnement est le mode transfert de chaleur sous formes d'ondes électromagnétiques. Tout corps
ayant une température supérieure au zéro absolu émet des radiations électromagnétiques, a des longueurs

d'ondes plus ou moins grandes.

Milieu ambiant T,

) .J;»"'_--_ -_--""'-»._‘
.-~ Longueurd’onde ™.
iy < s \

Muatériau T

FI1GURE 2.11 - Flux de chaleur par rayonnement

Le rayonnement est donc un phénoméne omniprésent. Les mécanismes physiques intervenant dans le
transfert de chaleur par rayonnement sont décrit plus en détail dans la suite de cette section mais nous
pouvons pour l'instant introduire la relation entre le flux de chaleur émis par un corps et sa température,

d'aprés les lois de Stefan Boltzmann et de Planck :

O =cSop(T*—T2) (2.4)
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Avec S la surface d’échange (m?) , o la constante de Stefan Boltzmann (o5 = 5,67.10 " 8W.m 2. K %),
T et T, les températures du matériau considéré (solide ou fluide) du milieu ambiant respectivement (K),
et ¢ I'émissivité du matériau. L'émissivité est une grandeur propre aux corps réels décrite dans la partie
2.2.2.3.

Le transfert d’énergie par rayonnement thermique implique quatre phénoménes : I'émission (1) , la

réflexion (2), I'absorption (3) et la transmission (4).

FIGURE 2.12 — Mécanismes de transfert de I'énergie par rayonnement

Imaginons deux corps séparés par un milieu. Le corps A transforme une partie de son énergie calorifique
en émettant un rayonnement électromagnétique (1). Le milieu M transmet I'intégralité ou une fraction de
rayonnement. Le corps B recoit ce rayonnement, dont une partie est réfléchie (2) et une autre partie est
absorbée (3), c'est a dire transformée de nouveau en énergie calorifique dans le corps B. Enfin, le corps B
transmet a son tour (4) une partie de cette énergie. Cependant, ces quatre mécanismes n'interviennent pas
forcement dans tous les cas de figure, notamment dans les cas particulier suivants :

— Un corps noir : émet, absorbe, mais ne transmet pas et ne réfléchit pas.

— Un matériau opaque : émet, absorbe et réfléchit, mais ne transmet pas.

— Un milieu semi-transparent : émet, transmet, absorbe mais ne réfléchit quasiment pas.

En dehors de ces exceptions, tout corps émet et absorbe de la chaleur. Cette chaleur est proportionnelle a la
température du corps considéré. Les capteurs InfraRouges sont donc basés sur la mesure de I'émission de ce
flux de chaleur. Nous reviendrons ultérieurement sur la notion de corps noir et corps réel, mais nous allons
tout d'abord nous intéresser aux mécanismes fondamentaux permettant de comprendre le fonctionnement
de la TIR.

2.2.2.2 Rayonnement électromagnétique

Sans détailler les équations de Maxwell, le rayonnement électromagnétique peut étre vu sous forme
d'une onde qui se propage dans une direction donnée. Ce rayonnement est caractérisé par une longueur
d'onde (généralement mesurée en pm). Le spectre électromagnétique regroupe I'ensemble des rayonnements
connus, classés en fonction de leur longueur d’onde. L'oeil humain est capable de détecter une onde émise
entre 0,4 um et 0,8 um. Le spectre InfraRouge se situe entre 0,8 um et 1000 um.

Le spectre InfraRouge peut se décomposer en trois régions :

— I'InfraRouge proche : 0,8 um a 1,5 um

— I'InfraRouge moyen : 1,5 um a 20 um

— I'InfraRouge lointain : 20 um a 1000 pum
L'évolution des technologies de mesure (décrite dans la section suivante) permet actuellement de travailler

dans I'InfraRouge proche et moyen.
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2.2. LA THERMOGRAPHIE INFRAROUGE (TIR)

Thermographie infrarouge
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FIGURE 2.13 — Spectre électromagnétique et nomenclature des ondes.

Prenons le cas d'un corps plan de surface S. Le rayonnement émis par ce corps transporte de |'énergie,
qui rapportée a une unité de temps est appelée flux énergétique, ® (en W). Ce flux énergétique est émis
dans toute la gamme spectrale, dans toutes les directions dans le demi espace situé au dessus de sa surface
d'émission, appelé hémisphére, Q.
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FIGURE 2.14 — Représentation du flux énergétique (extrait de [72])

La luminance énergétique (L) correspond a ce flux énergétique, par unité d'angle solide (d?) dans un
direction donnée (A) et par unité d'élément de surface (dS) dans cette direction. L'angle solide étant
I'analogue de I'angle plan mais dans un repére tridimensionnel, en coordonnées cylindriques (en stéradian,
sr). La luminance énergétique n'est donc plus une grandeur propre 3 I'hémisphére mais une grandeur

directionnelle. La luminance énergétique est également présente dans toute la gamme spectrale.

_d'¢
"~ dS.cos6.d)

Il est possible de centrer le rayonnement émis sur un partie d\ de la bande spectrale, ce qui permet

L (Wom™2.sr™1) (2.5)

de définir des grandeurs spectriques. Les grandeurs totales sont la sommation sur tout le spectre électro-
magnétique des grandeurs spectriques. Et les grandeurs hémisphériques sont la sommation des grandeurs
directionnelles. En thermographie IR, uniquement les grandeurs directionnelles et spectriques sont considé-
rées. Par exemple, la luminance énergétique spectrique :

_ d°¢
" dS.cos0.dQ.d\

Un corps dont la luminance énergétique est identique quelque soit la direction considérée pour toutes

La(N) (Wom™2.sr~ L upm™1) (2.6)
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les longueurs d'ondes est un corps dit Lambertien. Il émet donc de maniére isotrope et homogeéne. A partir
de la luminance énergétique, il est possible de définir de nombreuses autres grandeurs telles que I'exitance,
I'émittance, I'intensité lumineuse. La luminance énergétique suffit amplement & comprendre les phénoménes
physiques impliqués dans la mesure par thermographie.

Elément d'hémisphére

Elément d'hémisphére L /"'\\\S\pectre —r-élément d'angle solide d&2

=élément d'angle solide d 2

- A > " i
Direction ‘ i Direction
d'émission - - d"émission = Tl Elément
. ~ N\ -7 _ T de bande
G N O )
\ Elément de x \ spectrale di
5 surface dS

-
o /

(2 5 g~ |
\ ‘--'-"{"‘ﬁ-" 3
N / Cmene

FIGURE 2.15 — Représentation de la luminance énergétique totale (gauche) et spectrique (droite) (extrait
de [72])

Un radiométre permet de mesurer le flux de rayonnement par une mesure indirecte de la luminance
énergétique directionnelle et spectrique, en placant une surface réceptrice a une certaine distance (D) de
la surface observée. Dans le cas des caméras IR, la surface réceptrice est définit par la surface de la lentille

utilisée et la distance focale. L'image de la surface observée (AS) est captée sur un récepteur matriciel de
surface (A).

Détecteur A

Radiométre
diamétre a
distance focale £

Angle solide élémentaire AL
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spectrale
AL
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FIGURE 2.16 — Radiométre, réception de la luminance énergétique directionnelle spectrique (extrait de [72])

La caméra IR est donc un outil concu pour la mesure des luminances énergétiques directionnelles et
spectriques. La température sera déduite a partir de cette mesure. Cependant, la température indiquée est
appelée température apparente ou température de luminance, car elle ne correspond pas a la température

réelle, sauf si le corps observé est un corps noir.

2.2.2.3 Corps noir, corps réel et émissivité

En reprenant les mécanismes de transferts d'énergie entre deux corps, il est intéressant d'analyser le cas
du corps B. Les flux absorbés, réfléchis et transmis dépendent de plusieurs paramétres tels que la longueur

d'onde, I'orientation, la température ainsi que la qualité de la surface du corps B (rugosité, impuretés...). Le
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2.2. LA THERMOGRAPHIE INFRAROUGE (TIR)

flux réfléchi n’as pas d'incidence sur la température du corps. Par contre, le flux absorbé augmente I'énergie
interne et donc la température du corps B.

Milieu
M

— |

FIGURE 2.17 — Flux incident, absorbé, réfléchi et transmis sur un corps réel

Une fois I'équilibre thermodynamique atteint, tous les échanges de flux étant compensés, le flux incident
(¢;) est égal a la somme des flux absorbé (¢, ), réfléchi (¢,.) et transmis (¢;) (équation 2.7).

¢i = ¢a + ¢r + ¢t (27)

Un corps noir est défini comme un corps qui émet, absorbe mais ne transmet et ne réfléchit pas |'énergie
incidente. Le corps noir est un corps idéal, un concept mathématique. En réalité, il est possible de construire
des corps noir mais il n'en existe pas naturellement. Dans le cas d'un corps noir I'équation 2.7 s'écrit alors

de la maniére suivante (équation 2.8) :

¢i = ¢a (28)

L’émissivité () est le rapport entre la luminance spectrique directionnelle d'un corps réel (L) et celle
d'un corps noir (L°) a température identique. Elle permet de comparer la capacité d'absorption d'un corps
réel par rapport a celle d'un corps noir.

(2.9)

L'émissivité est une grandeur comprise entre 0 et 1. L'émissivité d'un corps n'est pas constante, elle
dépend de tous les paramétres cités précédemment et influant sur les mécanismes de transferts d'énergie
(température, longueur d’onde, état de surface, orientation). Un corps gris, un corps ayant une émissivité
constante sur une certaine gamme de longueur d’onde. En général, les valeurs d'émissivité sont indiquées
pour une température donnée, selon une direction normale & la surface du matériau. La connaissance de
I'émissivité est primordiale pour faire de la thermographie IR avec mesure de température. Dans la plupart
des cas, I'utilisateur se place dans des conditions proches de celles du corps noir, en recouvrant par exemple
le matériau considéré d'une peinture noire dont I'émissivité est constante et proche de 1.

En plus de I'émissivité, il est important de définir quelques facteurs d’usage en thermographie IR. Il est
possible de réécrire le bilan énergétique sous la forme suivante (équation 2.10) :

1:f+—+f (2.10)
Avec,
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le facteur de réflexion (équation 2.11) :

le facteur de transmission (équation 2.12) :

et le facteur d'absorption (équation 2.13) :

b

a

b

L'équation 2.10 est donc réécrite selon |'équation 2.14 :
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FIGURE 2.18 - Facteur de transmission du verre utilisé pour les puces microfluidiques entre 1 et 6 pm.

Verre Pyrex 7740 épaisseur 500 pm

Cette relation est valable a une longueur d'onde donnée mais peut étre étendue sur toute la gamme

spectrale seulement si les facteurs sont constants. En thermographie IR, le facteur de transmission est trés

important, surtout pour les matériaux situés entre la scéne observée et la caméra. Si un milieu est caractérisé

par un facteur de transmission trés faible alors il n'est pas judicieux d'essayer d'observer le rayonnement IR

d'une scéne placée derriére ce milieu. Par exemple, I'atmosphére est un milieu semi transparent ou opaque

selon la longueur d’onde. Il convient de se placer a la bonne distance et dans la bonne gamme spectrale. Il est

également possible de modéliser et corriger le rayonnement mesuré en fonction du facteur de transmission

et de la distance de mesure. Dans le cas d'écoulements microfluidiques |'intérieur du microcanal est observé

a travers une lame de verre (cf.2.1.1.2) et le verre est transparent aux rayons IR dans la gamme de détection

de la caméra (figure 2.18).
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2.2. LA THERMOGRAPHIE INFRAROUGE (TIR)

2.2.3 Applications et estimation de paramétres

La TIR est une technologie applicable dans de nombreux domaines tels que la recherche et dévelop-
pement, le controle qualité de produits, la médecine, le batiment, la surveillance, les activités militaires...
Chaque domaine peut étre subdivisé en différentes techniques et méthodes d'utilisation de la TIR. Par
exemple, en recherche et développement, les applications se situent dans les domaines de la thermique,
biologie, métrologie, génie civil, chimie, physique, mécanique des fluides...

Les récentes avancées ont permis de retrouver la TIR au service de nombreuses applications grand public,
comme illustré sur la figure 2.19. La Communauté Urbaine de Bordeaux a effectué une campagne de mesure
par satellite au dessus de |'agglomération de Bordeaux afin de pouvoir visualiser les déperditions thermiques
des habitations et les besoins d’isolation. Aussi, durant |'épidémie de grippe HIN1, certains aéroports ont
été équipés de caméra IR afin de détecter les éventuels cas fiévreux parmi les passagers.

FIGURE 2.19 — Exemples grand public de la TIR. (a) Cartographie des pertes thermiques sur le centre Arts
et Métiers de Bordeaux et (b) surveillance de la grippe HIN1 dans un aéroport.

Le Contrdle Non Destructif (CND) thermique est une méthode de caractérisation classiquement utilisée
pour la détection de défauts au sein des matériaux solides. Elle consiste a appliquer une excitation sur le
matériau considéré et enregistrer la réponse thermique 3 cette excitation. Par exemple, la méthode flash
est une technique initialement crée par Parker en 1961, dans laquelle il applique une bréve sollicitation
thermique sur la face avant d'un échantillon solide de petite taille et enregistre avec un thermocouple
la réponse thermique en face arriére [73]. Cette méthode permet d'estimer la diffusivité thermique, la
capacité calorifique, et la conductivité thermique grace a une modélisation du phénoméne thermique et des
méthodes inverses pour estimer les grandeurs recherchées. Elle a ensuite été associée la thermographie IR
pour enregistrer la réponse thermique a la méme sollicitation [23][66][76]. Les avantages de la technologie
IR sont le caractére non intrusif et la possibilité de cartographier le paramétre estimé.

L'usage de la TIR pour le CND n'a cessé d'évoluer dans différents domaines, toujours dans I'optique
de caractériser des matériaux solides et il existe une littérature trés large sur le CND de matériaux solides.
Cependant, il existe également de plus en plus de travaux concernant |'estimation de propriétés physiques
et thermiques sur des matériaux plus originaux. Lin et al [52] ont utilisé la TIR dans le but de déterminer

la diffusivité thermique de I'émail dentaire, afin d'améliorer les techniques de restauration des dents.

Il est également possible d’utiliser la TIR & des échelles plus petites pour observer des phénoménes

thermiques plus confinés et de s’en servir comme microscope thermique.
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2.2.4 Avantages et intéréts de la TIR aux microéchelles

En microfluidique, la taille caractéristique des microcanaux est comprise entre 25 et 500 pm. Il est
donc important d'adapter des techniques de mesures de température avec des capteurs dont la taille est

équivalente.

Les méthodes de mesures de champs décrites dans la partie 2.1.4.2 permettent d’atteindre des résolutions
spatiales du méme ordre de grandeur, mais il a été montré que ces méthodes nécessitent I'ajout de particules

dans le fluide considéré et une instrumentation lourde.

La méthode de mesure de température avec contact la plus appropriée pour de telles échelles est la
technologie des microthermocouples. Selon les applications et le type de capteurs, la taille caractéristique
des microthermocouples peut atteindre 1 um [32], [80]. Cependant, un thermocouple peut &tre placé soit au
sein du microcanal, soit a la paroi. Dans le cas ou il est placé au sein du microcanal, il perturbe inévitablement
I'écoulement. S'il est placé dans la paroi, le positionnement a énormément d'impact sur la mesure, et peut
engendrer un trés fort biais de mesure. Or, il est trés difficile de respecter les régles de positionnement d'un
thermocouple & ces échelles. De plus, les microthermocouples nécessitent I'instrumentation du systéme

durant la microfabrication, donc le montage et |'adaptation de microcanaux dédiés a la mesure thermique.

Type K Type S Type S Type S
12,7 um 5,3 um 1.27 um 0.53 um

FIGURE 2.20 — Microthermocouples pour applications microfluidiques (extrait de [47])

L’évolution des technologies a permis d'équiper les caméras IR avec des objectifs optiques de différentes
tailles et offrant de multiples choix de résolution spatiale. Ainsi, il est possible de passer de I'échelle humaine
(métrique) a des échelles plus fines (micrométriques). En effet, sur les caméras actuelles, avec un objectif
classique 25 mm, la résolution spatiale est de I'ordre de 250 pm, mais en utilisant un objectif microscope,
il est possible d’atteindre une résolution spatiale de 7 um. De plus, la TIR est non intrusive et ne nécessite

aucune modification directe sur les puces microfluidiques.

La TIR permet donc de conserver les puces microfluidiques dédiées a chaque application, et de les
caractériser thermiquement, sans intrusion dans le systéme, avec une résolution spatiale aussi bonne que les
méthodes optiques existantes. Néanmoins, les quelques inconvénients de la TIR sont la difficulté de mesure

de température absolue et les problémes liés a I'émissivité.
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2.3. COUPLAGE MICROFLUIDIQUE ET TIR

2.3 Couplage microfluidique et TIR

2.3.1 Utilisation de la TIR sous écoulements

La TIR appliquée aux fluides s'est développée dans différents domaines, notamment celui de la caracté-
risation des échanges thermiques par convection. Depuis les premiers travaux de Thoman et Frisk en 1967
sur la caractérisation des transferts thermiques grace a une caméra IR [94], la littérature sur le sujet s'est
assez diversifiée. Astarita et al. ont décrit les avantages et la puissance de I'outil TIR dans des applications
thermiques-fluidiques pour la mesure de flux convectifs [1]. Certaines études se concentrent sur |'estimation
du coefficient de convection, généralement exprimé au travers du nombre de Nusselt [2]. Par exemple,
Carlomagno et al. ont travaillé sur des écoulements d'air dans de nombreuses configurations et géométries.
lls sont parvenus a estimer le coefficient de convection et ont ainsi pu détecter des caractéristiques liées
a I'écoulement. Buchlin et al. ont également travaillé sur I'estimation de coefficient de convection grace
a la TIR mais en se focalisant sur des conditions bien particuliéres telles que I'impact d'un jet. Pour cela,
une plaque solide chaude est placée dans une conduite d'air pour déterminer le coefficient de convection
forcée [11, 12, 13, 14]. La figure 2.21 illustre des exemples d'estimations du nombre de Nusselt obtenus par
Herrero et Buchlin [58] lors d’expériences de jets d'air impactant sur une surface plane.

z/D=1
400

« Re=15000
+ Re=25000

300 + Re=32000
- Re=41000

- Re=50000

2 200

: 0+ T T T T 1
Re=15000, 2/D = 1 (four-lobe) 6 4 2 0 2 4 &

FIGURE 2.21 — Estimation du Nusselt (échanges convectifs) lors de jets d’air impactant sur une surface
plane (extrait de [58])

La richesse des études démontre l'intérét du couplage fluidique-TIR pour I'estimation de paramétres,
néanmoins ces travaux ont été effectués a I'échelle macroscopique, sur des écoulements gazeux la plupart

du temps.

2.3.2 Microfluidique : compétition entre convection et diffusion

En microfluidique,la réduction de taille augmente considérablement le rapport surface/volume. Guo
et al [30] font partie des premiers auteurs qui ont travaillé sur I'impact de cette augmentation des effets
des surface sur le régime d'écoulement et le transfert de chaleur. Par exemple, ils ont montré |'influence de
la rugosité aux parois qui engendre une transition prématurée du régime laminaire au régime turbulent, en
comparaison avec les échelles macroscopiques. lls ont également évoqué I'importance de la prise en compte
des effets de géométrie, de la conduction axiale dans le fluide et des erreurs de mesures aux parois du
microcanal. Ces phénoménes sont responsables de la différence de comportement fluidique et thermique en

microfluidique, par rapport aux échelles conventionnelles.
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Il existe donc en microfluidique une réelle compétition entre la convection dans le fluide et la diffu-
sion pariétale, qui n'a pas lieu lors d'écoulements classiques. Des études ont été menées sur |'importance
de la diffusion axiale [56], et les biais introduits par la mesure de température pariétale [6]. |l est néces-
saire d’instrumenter correctement les parois d'un microcanal pour avoir accés a une information thermique

rigoureuse.

Il a été démontré par Mollman et al. que la TIR pouvait étre un outil trés puissant dans la caractérisation
thermique de microsystémes [63]. Par exemple, ils ont observé une réaction de nitration dans un micro-
réacteur ce qui a permis de localiser des points chauds témoignant d’'une hétérogénéité de la réaction. lls ont
également décrit le cas de micro-échangeurs en verre (figure 2.22) et analysé deux modes de fonctionnement
(co et contre courant) dans le but d'optimiser les performances.

FIGURE 2.22 — Micro-échangeurs en verre construits par la société Mikroglas AG, (extrait de [63])

Toujours dans le domaine de la chimie, Reetz et al. ont suivi des réactions de catalyse enzymatique
avec des précisions de I'ordre du mK [84]. Mais ces réactions réalisées a I'échelle microscopique n'ont pas
été effectuées en microcanal. De plus, ces travaux restent qualitatifs.

Plus récemment, Pradére et al. se sont intéressés a la caractérisation des écoulements microfluidiques
simples dans un premier temps, sans réaction chimique et en régime permanent, dans le but de pouvoir
évoluer vers des systémes plus complexes avec réaction chimiques [78]. Ces travaux ont été réalisé en
paralléle avec le développement d'un milicalorimétre [33, 34] et ont ensuite permis la conception d'un
microcalorimétre avec suivi et analyse thermique grace a la TIR [35]. Par exemple, la figure 2.23 illustre
un train de gouttes formées lors d'une réaction Acide/Base en microcanal. Les gouttes sont formées grace
a I'ajout d’une troisiéme phase (huile). Ces expériences ont permis de localiser précisément les zones de
mélange et propices a la réaction, grace a I'estimation du nombre de Peclet local. Derniérement, les mémes
auteurs (Pradére et al.) ont pu établir une méthode de travail en régime permanent donnant accés a des
informations sur la vitesse, la cinétique et I'enthalpie d'une réaction chimique [77].
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2.4. ETUDE THERMIQUE D'UN ECOULEMENT MICROFLUIDIQUE

injection d'acide

injection d'huile

injection de base

FIGURE 2.23 — Images d'un train de gouttes lors d'une réaction Acide/Base (extrait de [33])

Mais cette image fournit également une information trés intéressante en dehors des limites du microcanal.
En effet une forte propagation des isothermes est observée, qui justifie I'hypothése de la compétition
entre transport dans le fluide et diffusion pariétale. C'est pourquoi il est important de mettre en oeuvre
la thermographie IR pour développer des techniques de mesure performantes sur I'ensemble de la puce

microfluidique.

2.4 Etude thermique d’un écoulement microfluidique

Afin de mieux appréhender et comprendre les phénoménes de transferts mis en jeu dans un probléme
microfluidique, nous allons commencer par décrire le dispositif expérimental développé puis modéliser ther-
miquement un écoulement microfluidique. Une fois le probléme modélisé, nous pourrons envisager un plan

d’action expérimental ainsi que des méthodes de traitement, pour estimer les paramétres recherchés.

Le travail consiste a utiliser un banc de microfluidique classique, instrumenté avec une caméra IR permet-
tant de visualiser la surface de la puce microfluidique. Les champs de température issus des enregistrements
IR sont bidimensionnels. Il faut donc développer un protocole expérimental et une méthode d'inversion
de ces champs de température, a I'aide d'un modéle 2D, ce qui permettra d’établir des cartographies de
paramétres fluidiques et thermiques caractéristiques de |'écoulement.

2.4.1 Banc expérimental dédié aux puces microfluidiques classiques

Les puces microfluidiques utilisées sont construites a partir d'un collage PDMS/Verre (partie 2.1.1.2).
Les dimensions de la puce et du microcanal peuvent étre variables. Généralement, les puces utilisées sont
longues de quelques centimétres, les épaisseurs de PDMS et de la lame de verre sont de 1 ¢m maximum et
170 um, respectivement. Les microcanaux sont de section carrée et |'épaisseur varie entre 25 et 500 pm.
Le banc expérimental est schématisé sur la figure 2.24 .
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CaméralR —

lame de verre
DMS ¢élément Peltier

wafer de siliciw

coté chaud coté froid

FIGURE 2.24 — Schéma du dispositif expérimental

La puce microfluidique est placée sous la caméra IR qui enregistre la scéne thermique issue du mi-
croécoulement. Lorsqu’un terme source est dégagé au sein du microcanal (dissipation visqueuse, chimie...),
I'élévation de température associée est directement enregistrée avec la caméra IR. Par contre, lorsqu'il n'y a
pas de terme source (écoulement de fluide non visqueux, sans réaction chimique par exemple), le signal est
accentué en créant un gradient thermique unidirectionnel entre I'entrée et la sortie du canal. Les isothermes
de ce gradient thermique seront ensuite déformées par |'écoulement, et enregistrées avec la caméra IR. C'est
la raison pour laquelle la puce microfluidique est déposée sur un dispositif permettant le contrdle thermique
entre |'entrée et la sortie du microcanal. Ce dispositif de contrble thermique est composé d'éléments Pel-
tier orientés c6té chaud vers le haut en entrée, coté froid vers le haut en sortie et alimentés en série par
un générateur. L’avantage de ce dispositif est de pouvoir créer un gradient Chaud-Froid ou Froid-Chaud
selon le branchement des éléments Peltier. Il est également possible de maintenir la température de la puce
constante (chaude ou froide) si les éléments Peltier ont la méme orientation. Les éléments Peltier sont
placés sur des socles en aluminium équipés d’ailettes internes et de ventilateurs afin d'évacuer la chaleur

qui pourrait s'accumuler sur leur face inférieure.

Dans le but de favoriser la création de ce gradient thermique, la puce microfluidique est en contact avec
une plaque trés conductrice (wafer de silicium) reliant les éléments Peltier. Le débit dans le microcanal est
contrdlé via un pousse seringue. Les débits généralement dans ces conditions varient entre 0 et 1000 uL.h 1.
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2.4. ETUDE THERMIQUE D'UN ECOULEMENT MICROFLUIDIQUE

Caméra IR

Puce Microfluidique

LT

Eléments Peltier
Générateur
Wafer de Silicium

Blocs aluminium (ailettes + ventilation)

~ S e

Pousse seringue

FI1GURE 2.25 — Banc expérimental utilisé au laboratoire de I'I2M département TREFLE

La caméra IR utilisée est une Flir Orion SC7000 (multispectrale 1,5 um —5 um ) équipée d'un objectif
25 mm . L'acquisition des images IR se fait grace au logiciel Altair. Les images sont ensuite exportées sous
formes de matrice pour étre exploitées avec le logiciel Matlab. Chaque film est donc une matrice cubique
dont les dimensions sont x, y et t. Les champs de températures sont observés dans le plan (x, y) a la surface
de la puce microfluidique.

2.4.2 Modélisation thermique en 2D

(3) Verre

' (2) Microcanal

(1) PDMS

ECOULEMENT

FI1GURE 2.26 — Schéma d'une puce microfluidique.

L'équation générale de la chaleur est écrite pour un écoulement microfluidique dans une puce fabriquée
selon le protocole PDMS/Verre décrit précédemment. Il a été montré que ce type de puce microfluidique
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est composé de trois couches (figure 2.26) : un substrat en PDMS (1) dans lequel est creusé le microcanal
(2) , recouvert d'une lame de verre (3).

Hypothéses pour le passage d’'un phénoméne thermique 3D a un modéle thermique 2D :

Chaque couche posséde ses propres caractéristiques géométriques et thermiques. Le microcanal est de
section rectangulaire avec un diamétre hydraulique de I'ordre de dj, = 250 um. Le PDMS est un matériau
isolant (conductivité thermique Appars = 0,1 W.m 1. K1) et I'épaisseur de la couche est d'environ
1 ¢m. La couche de verre est trés fine (environ 170 um) et trés conductrice (conductivité thermique A\, =
1 W.m~t.K~1). Dans ces conditions, il est possible de négliger les transferts thermiques dans |'épaisseur
(direction 2), par rapport aux transferts thermiques dans le plan (z,y) et de supposer que la couche de verre
agit comme un corps thermiquement mince. De plus, la caméra IR fournit des images en 2D a la surface du
verre de la puce microfluidique. Compte tenu de ces deux informations, il est possible d’'établir un modéle
thermique en deux dimensions, bien que le phénoméne réel soit effectivement en trois dimensions.

Un premier modéle thermique purement 2D a été écrit et utilisé, mais les estimations fournies par ce
modéle ne sont pas suffisamment rigoureuses (voir Annexes A et B ). C'est pourquoi ce modéle thermique
2D “pur” a été amélioré en prenant en compte les caractéristiques thermiques et géométriques de chaque
couche. Au final, le modéle utilisé est appelé : modéle 2D “apparent’.

L

dl

[
LY

.

FIGURE 2.27 — Schéma pour la modélisation thermique d'une puce microfluidique

Les températures dans le fluide T et dans le verre T, sont donc moyennées selon les expressions 2.15
et 2.16.

__ 1 €g
Tt == [ Tz (2.15)
0

€g

ef
Ty (2,9,1) = [ Ttz (2.16)

(ef —eg

Si une réaction chimique a lieu au sein de I'écoulement microfluidique, ou si le fluide est visqueux, un
terme source de production de chaleur doit étre pris en compte. Ce terme source est également moyenné

selon la direction z (équation 2.17), d'aprés les hypothéses émises auparavant.
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2.4. ETUDE THERMIQUE D'UN ECOULEMENT MICROFLUIDIQUE

1

?r(2,y.t) = (e —e
g

e
] / vr(x,y, 2, t)dz (2.17)
Le bilan dans le microcanal, c'est a dire dans le fluide s'écrit de la maniére suivante (équation 2.18) :

Ty (w,y,2,t) |/ — Py (xyt) | *Tr(zy,t)) _
)\f fgzyz ‘e +ef<}9f(:r?y5t)+Af€f( fa;czy + J:ijzy ) —
g

T (z,y, Ty (x,y,
p;Cpres (v(az,t) fémyt)+ f%tyt))

(2.18)

Avec les conditions limites thermiques ci-dessous :
- Flux imposés en entrée et en sortie de microcanal (équation 2.19). Dans le cas sans terme source, un
gradient thermique monodimensionnel est créé entre I'entrée et la sortie selon I'axe . Un flux chaud est

imposé en entrée (¢¢) et un flux froid (¢F) en sortie.

oTy ¢ oTy t
—)\f%z(bcenx:()et—)\f%zqﬁpenx:[/ (2.19)
- Adiabatique sur les parois latérales du microcanal (équation 2.20).
oTy t
MzOeny:llety:lg (2.20)
dy
- Température initiale nulle dans le microcanal (équation 2.21).
Tf(z,y,t) =0ent=0 (2.21)
- Egalité des flux thermiques a I'interface fluide/verre (équation 2.22).
0Ty (x,y, 2,t) Ty (z,y,z,t)
—/\fT:—)\ggT enz=eg (2.22)
- Adiabatique sur la paroi inférieure du microcanal (équation 2.23).
T t
%zOenz:ef (2.23)
z

Le méme bilan peut étre écrit dans la couche de verre (équation 2.24), mais il n'y a pas de terme source,
ni de terme de transport :

oT,(x,y,t
) :ngpgegig(aty ) (224)

€g

8TQ($7 ya Z7 t)
Ag 0z

0T, (x,y,t)  0°T,(z,y,t)
o + Agey ( gaxz + gayz

Les mémes conditions limites thermiques sont appliquées (équations 2.25 3 2.28).

T, t T, t
—/\‘(}78 g(ax:;y, ) :¢C en;c:()et —)\gia g(;i;% ) :¢F enx:L (225)
9@ YD) () y = 0y ety =1 (2.26)

dy
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Ty(z,y,t) =0ent=0 (2.27)

) 0Ty (x,y, 2, 1) 0Ty (z,y,2,t)
f 0z 0z

- Convection sur la surface supérieure de la couche de verre (équation 2.29).

=—) en z = eg (2.28)

aT_l]('ra y7 Za t)
~ 0z

Il a été montré par Fudym et al. [25] qu'au deld d'un certain temps, d'une certaine distance et dans

= hTy(z,y,2,t)enz=0 (2.29)

certaines conditions géométriques, il est possible de supposer un équilibre thermique entre les deux tempé-
ratures tel que (équation 2.30) :

T, =T, =T (2:30)

Ce qui permet de reprendre les équations 2.18 et 2.24 pour écrire le bilan suivant (équation 2.31).

—hT(z,y,0,) + ;57 (2, y,t) + (Apes + Ageq) (82Ta(;;y’t> + 32Ta(;;y’”) _

T, (w.,9.1) (231)
ot

T (z,y,

prCpresv(z,t) prCpres + pgCpgey)

L'objectif ici n'est pas de résoudre cette équation mais de la discrétiser pour établir un modéle. Puisque
I'observable résultant de la mesure est le champ de température fourni par la caméra IR, c'est a dire une
image constituée de pixels carrés sous forme de grille réguliére, nous allons donc opter pour I'écriture des
différences finies appliquée sur chaque pixel (i,j) de I'image et a chaque instant (k) .L'équation 2.31 s'écrit
donc de la maniére suivante (équation 2.33).

1
k k k ik kK k
2,7
Il a été montré [77] que les pertes par convection sont largement plus faibles que les autres termes de
I’équation, ce qui permet de les négliger. Le modéle thermique final est écrit selon |'équation 2.33.

’ LAPLACIEN + TERME SOURCE = TRANSPORT + DIFFUSION ‘

1
k ko _ *k k k
ATF; + @F ;= PetkTal, + (ka) Ttk (2.33)

(&
Avec tous les termes écrit de maniére discrétisée (équations 2.34 3 2.39).
- Le LAPLACIEN :

AT = (T + Ty + T + T

i,7—1

—4T};) (2.34)
- Le TERME SOURCE :
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L (235)
(Arer + Ageg)
- Le terme de TRANSPORT
Ce terme Pez‘f;Tmf}j, est composé du nombre de Peclet apparent (équation 2.36) et de la dérivée spatiale
de la température selon x (équation 2.37). Le nombre de Peclet apparent Pex est proportionnel au nombre
de Peclet réel Pe selon une constante K1, tenant compte des propriétés thermiques et géométriques de

chaque couche.

ok vfj.Ax 1
Pel’ = Kl.T et Kl=_——— (2.36)
alij (1 + Ajej)
Taf; = (Tf0 — TF) (2.37)

- Le terme de DIFFUSION

Ce terme (ij) th?j, est composé du nombre de Fourier apparent (équation 2.38) et de la dérivée
i, ’

temporelle de la température (équation 2.39). Le nombre de Fourier apparent Fox est proportionnel au

nombre de Fourier réel F'o selon une constante K2, tenant compte des propriétés thermiques et géométriques
de chaque couche.

k 1+ /\geg)
af; At ( e
Fok = KQ.JZ# et K2 =~ M) (2.38)
2J N (1 + ngpgeg>
psCpyes
3 k
Tit, = (1 - 1) (239

Remarque :

La dérivée spatiale, le laplacien et la dérivée temporelle sont généralement rapportés au pas spatial Az,
a Az? et au pas de temps At, respectivement. Mais ces constantes ont été substituées pour faire apparaitre
le nombre de Peclet. C'est pourquoi ces grandeurs sont définies seulement sous forme de différences.

2.5 Stratégie d’étude pour les travaux de thése

Le modéle thermique 2D apparent peut s'écrire sous forme de blocs faisant apparattre : le laplacien, le
terme source, le terme de transport et le terme de diffusion.

L’enjeu du travail de thése est de pouvoir estimer les nombres de Peclet et Fourier, qui sont respective-
ment proportionnels a la vitesse et la diffusivité thermique. La connaissance de ces nombres est utile dans
de nombreuses applications (simple détection d'écoulement, calculs de vitesse, réaction chimiques, terme
source de changement de phase...) mais elle est surtout une étape intermédiaire dans le cas d’estimation d’un
terme source. Cependant, les modéles décrits précédemment ne permettent pas une estimation simultanée.
L'objectif est donc de définir une démarche de travail, un protocole expérimental et un corps de méthodes
de calcul dans le but d'estimer séparément le nombre de Peclet et le Nombre de Fourier. Pour cela, une

approche séquentielle a été adoptée. Dans un premier temps, le régime permanent est étudié (estimation
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du nombre de Peclet). Ensuite nous travaillerons en régime transitoire (estimation du nombre de Fourier).
Dans les deux régimes, il est possible de travailler avec ou sans terme source, selon les applications. Les
méthodes d’estimation sont décrites plus en détail dans les chapitres concernés.

Le régime thermique permanent Lorsque qu’un simple écoulement de fluide peu visqueux (par exemple
de l'eau) a lieu en régime permanent dans un microcanal, il n'y a pas de terme source, ni de terme de

diffusion. L’équation 2.33 peut alors é&tre ré-écrite de la maniére suivante (équation 2.40).

LAPLACIEN = TRANSPORT ‘

k _ pxk gk
AT = Pel. Txy (2.40)

=> Estimation du terme de transport

Dans ces conditions, il est possible d’estimer le nombre de Peclet apparent de maniére directe. Lorsqu'’il
y a présence d'un terme source, par exemple une réaction chimique, les conditions sont telles que (équation
2.41) :

LAPLACIEN + TERME SOURCE = TRANSPORT

k k _ poskm k
ANT7; + @55 = Pep i Ty (2.41)

=> Estimation du terme source

Le modéle se présente sous la forme d'une équation & deux inconnues. Pour estimer le terme source

k
7

donc faire une premiére étape de calibration du du Peclet apparent Pef’; dans le microsystéme, sans terme

il faut élaborer un protocole expérimental astucieux dans le but de découpler les inconnues. Il faut

source, en utilisant I'équation 2.40. Pour cela, il faut se référer a la méthode de corrélations utilisée et

décrite dans le chapitre 3.

Le régime thermique transitoire Toujours dans le cas d'un simple écoulement de fluide non visqueux,
sans terme source, le régime thermique transitoire se traduit par I'équation 2.43 :

Il n'est pas possible d'estimer simultanément les nombres de Peclet et Fourier apparents. Il faut donc
définir un autre protocole expérimental permettant une estimation consécutive de ces deux nombres. En
régime transitoire sans écoulement, le microsystéme est en mode purement diffusif, en relaxation. Il est est

alors régit par I'équation 2.42 :

LAPLACIEN = DIFFUSION

Tk, (2.42)

=> Estimation du terme de diffusion
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Dans ces conditions il est possible d'estimer directement le nombre de Fourier apparent. Puis, si un
écoulement est appliqué dans le microcanal, sans attendre le régime permanent, le modéle thermique est
alors défini par I'équation 2.43 et la connaissance du Fourier permet de faire une estimation indirecte du
Peclet.

LAPLACIEN = TRANSPORT + DIFFUSION

1
E _ poxkp, k k
ATV = Pe; 3Ty, + (FO*k> Tt ; (2.43)

,J
=> Estimation du terme de transport

Enfin, lorsque le nombre de Peclet et le nombre de Fourier sont connus, il est possible d'estimer un
terme source en régime transitoire (équation 2.44). Toutes les méthodes d’estimation en régime transitoire
sont détaillées dans le chapitre 4.

LAPLACIEN + TERME SOURCE = TRANSPORT + DIFFUSION ‘

1

k k k

ATZ‘J + (I)i,j = Pei,j-Txi,j + (0’? ) Tti,j (2.44)
Foi;

=> Estimation du terme source
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2.6 Conclusion

Dans ce chapitre, il a été montré que la microfluidique est un domaine technologique largement utilisé
aussi bien dans l'industrie que dans la recherche et aux multiples applications (chimie, biologie, analyse “Lab
on Chip”, MEMS “Micro Electro Mechanical Systems”...). Cependant, la microfluidique est encore récente
et les perspectives d'améliorations sont prometteuses, & condition de bien maitriser et controler certains
paramétres thermiques et fluidiques.

Il existe de nombreuses méthodes de caractérisation a la fois fluidiques et thermiques. La micro-PlV ou
les microthermocouples peuvent notamment étre cités. Mais toutes les méthodes existantes possédent deux
inconvénients majeurs : elles sont intrusives et nécessitent une instrumentation lourde et difficile 8 mettre
en oeuvre. C'est pourquoi il est est nécessaire de développer de nouveaux outils de mesure plus simples et
plus respectueux du milieu a caractériser.

Il a été démontré que la thermographie InfraRouge permet de s'affranchir des inconvénients rencon-
trés dans les autres méthodes, et que le couplage a la microfluidique est un moyen puissant de collecter
énormément d'informations thermiques, en peu de temps et sur des surfaces trés petites.

Un dispositif expérimental simple a été élaboré permettant d'utiliser des systémes microfluidiques sans
besoins d'instrumentation particuliers. Il consiste a mettre les puces microfluidiques sous gradient thermique
et a enregistrer avec une caméra IR le champ de température de la déformation des isothermes en surface
par l'action de I'écoulement dans les microcanaux. L observable fournit par la caméra IR est la température
sous forme de champs en deux dimensions. L objectif est donc de batir une stratégie d'étude (expérimentale
et numérique) basée sur une modélisation thermique en 2D d’un phénomeéne réel en 3D. Cette modélisation
thermique montre que dans tous les cas, il apparait 4 blocs principaux dans I'équation de la chaleur :

LAPLACIEN + TERME SOURCE = TRANSPORT + DIFFUSION

Il s’agit d’estimer consécutivement les propriétés fluidiques (TRANSPORT) et thermiques (DIFFUSION)
par inversion des champs de températures. Pour cela, un protocole expérimental original alternant entre
le régime thermique transitoire et le régime thermique permanent a été mis en place. Les objectifs de ce
travail de thése sont donc d’étudier les microsystémes fluidiques :

- En régime thermique permanent (Chapitre 3)

- En régime thermique transitoire (Chapitre 4)

L’objectif final étant de pouvoir estimer des TERMES SOURCES quelque soit I'application (Chapitre

5).
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Chapitre 3

METHODE D'ESTIMATION DU
TERME DE TRANSPORT EN
REGIME PERMANENT :
CARTOGRAPHIES DE NOMBRE
DE PECLET

Résumé du chapitre :

L objectif du travail en régime permanent est de développer une méthode permettant d’estimer un para-
meétre important du terme de TRANSPORT : le nombre de Peclet, qui est proportionnel a la vitesse. Cette
étude en régime permanent constitue une étape préliminaire avant de pouvoir effectuer des estimations plus
avancées sur I'équation de la chaleur (terme de diffusion et terme source) pour des systémes microfluidiques.

Ce chapitre décrit la méthode inverse développée pour estimer le nombre de Peclet. Cette méthode est
basée sur le calcul d’un coefficient de corrélation spatiale permettant de lier I'observable (température) et le
paramétre a estimer (nombre de Peclet) en utilisant un modéle thermique approprié. Cette méthode présente
I'avantage de trier statistiquement les données par rapport 4 un modeéle physique. Ainsi, il est possible de
sélectionner uniquement les zones optimales pour les estimations, et de représenter des cartographies de
paramétres estimés. Dans un premier temps, la méthode sera validée a partir de simulations numériques
d'écoulements microfluidiques en 2D et en 3D. Cela a permis de concevoir des bancs expérimentaux et
de développer une méthode de mesure ainsi qu'une procédure expérimentale afin d'utiliser la méthode
inverse sur des applications concrétes. Cette méthode d'estimation sera reprise au Chapitre 5 pour détecter
une source de chaleur dégagée par une réaction chimique exothermique et calculer I'enthalpie de cette
réaction. Finalement, les possibilités d'extension de la méthode sont testées pour détecter des écoulements
microfluidiques présentant des géométries complexes, ce qui est intéressant pour la caractérisation des

milieux poreux, des écoulement sanguins ou des micro-échangeurs.
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3.1 Résolution numérique du probléme direct

D'aprés le modele décrit au chapitre précédent, il est possible de générer des champs de température
numériques correspondant a des écoulements microfluidiques en régime thermique permanent. Les champs
de températures seront générés a partir de simulation 3D et 2D. Ainsi, il sera possible de vérifier la concor-
dance des résultats obtenus. La méthode inverse sera testée et validée a partir de ces cas numériques, puis

elle sera appliquée a des cas expérimentaux.

3.1.1 Simulations numériques 3D

La taille caractéristique d’une puce microfluidique est indiquée dans la partie 2.4.1. Pour les besoins des
simulations, la taille du systéme étudié est réduite afin de ne pas surcharger ni le maillage ni le temps de
calcul (figure 3.1). Néanmoins, les rapports d'épaisseurs entre les différentes couches sont conservés.

775 um

I
25um §

i >

- W
150 ur W
50 g | \\\\

600 um

2500um

F1GURE 3.1 — Schéma de la géométrie et des dimensions réduites de la puce microfluidique pour les
simulations 3D

Le maillage a appliquer pour les simulations est soumis & quelques contraintes a la fois numériques et
expérimentales. En effet, afin de se retrouver dans les mémes conditions que les mesures obtenues par la
caméra IR (pixels carrés), un maillage régulier carré est imposé, c'est a dire que Az = Ay. Il est également
nécessaire d'avoir suffisamment de mailles dans chaque couche pour une simulation rigoureuse. La couche
limitante pour le nombre minimum de mailles est la couche de verre. Un pas Az = 25 pm est défini,
créant donc un maillage régulier de 120 x 100 x 31 sur lequel les conditions aux limites détaillées dans la
figure 3.2 et le tableau 3.1 sont appliquées.

Note :

Les simulations on été effectuées avec le code Thétis, développé au sein du département TREFLE de
I'I2M. Les limites sont repérées par INF, SUP, ARRIERE, AVANT, GAUCHE, DROITE qui sont les mots
clés utilisés dans ce code Thetis. Les codes sont disponibles en Annexes D et E.

Il est important de rappeler que dans le cas d’écoulement sans terme source, un gradient thermique est
volontairement créé entre I'entrée et la sortie du microcanal. Cela permet I'analyse par méthode inverse du

gradient de température ainsi déformé sous |'effet de |'écoulement.
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3.1. RESOLUTION NUMERIQUE DU PROBLEME DIRECT

Vi ORorp

Ax=Ay=25um E\n)
FIGURE 3.2 — Schéma du maillage et nomenclature des conditions limites pour les simulations 3D

Le gradient thermique est simulé numériquement grace aux conditions limites en températures imposées
a GAUCHE et & DROITE. Le profil de température est linéaire entre ces deux valeurs imposées. Une
température chaude est imposée sur la limite GAUCHE (T = 0,1 K) et une température froide sur la
limite DROITE (7' = 0 K). Toutes les autres faces du bloc sont soumises & des pertes par convection, pour
lesquelles le coefficient h est estimé selon I'équation 3.1 (convection naturelle dans I'air pour une plaque
horizontale orientée vers le haut) [101] :

o7y a1

h=1,32. (T
Avec,
0T, I'écart de température maximal (en K) entre la plaque horizontale et I'air ambiant. L, la longueur
(en m) de la plaque horizontale. Dans notre cas, 6T = 0,1 K et L = 3000 um, ce qui donne un coefficient
de convection de h = 3,5 W.m 2K !, Une valeur de h = 5 W.m 2K ! sera imposée.
Sur la limite GAUCHE, une vitesse est imposée uniquement pour la section d'entrée du microcanal. Le
reste de |a limite est défini comme une paroi. La limite DROITE est également définie comme une paroi sauf
pour la section de sortie du microcanal ol une condition de type libre (vitesse non imposée mais calculée

par la simulation) est appliquée.

| Limite | Condition en température \ Condition en vitesse \
GAUCHE | Température imposée T'=0,1 K | Vitesse imposée dans la section du microcanal
DROITE Température imposée T'= 0 K Vitesse libre dans la section du microcanal
SUP Flux convectif (h =5 W.m 2K~ 1) Vitesse nulle (paroi)
INF Flux convectif (h =5 W.m 2K 1 Vitesse nulle (paroi)
ARRIERE | Flux convectif (h =5 W.m 2K 1) Vitesse nulle (paroi)
AVANT | Flux convectif (h =5 W.m 2K~ 1) Vitesse nulle (paroi)

TABLE 3.1 — Conditions aux limites utilisées pour les simulations 3D

Toutes les simulations en régime permanent sont effectuées a débit constant. Les puces microflui-
diques utilisées expérimentalement permettent de travailler dans une gamme de vitesse comprise entre 0 et

10 mm.s~'. Nous allons donc tester quelques valeurs de débits correspondant a cette gamme en imposant
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une vitesse moyenne pour un profil de Poiseuille (tableau 3.2), calculée selon la géométrie du canal (section
carrée de 150 pum de coté).

[ débit, @ (uLh-) | 180 | 270 | 360 | 450 | 540 |
vitesse moyenne, v (mm.s~ 1) | 2,22 | 3,33 | 4,44 | 5,56 | 6,67
vitesse max, v (mm.s 1) | 3,33 | 4,99 | 6,66 | 8,34 | 10,0

TABLE 3.2 — Correspondance entre débits et vitesses imposées pour les simulations

Obtention du régime permanent Pour ne pas surcharger le calcul en 3D, le pas de temps et le nombre

d'itérations indiqués ci-dessous sont choisis, ce qui permet d’atteindre le régime thermique stationnaire :

— Itérations : 10
— Pas de temps : 6 s
— Temps simulé : 60 s

La figure 3.3 montre des exemples de champs de température a la surface du verre 3 ¢ = 0 s et t = 60 s,
pour un débit de Q = 180 uL.h~! .

Avec écoulement t=60s

Sans écoulement t=0s

0 0.1 0.1
0.08 0.08
_ 0.06
006 ¢
=
004 0.04
0.02 0.02
0
1000 1500 2000 2500 3000 ° 20 40 60 80 100 120
X (Hm) X (um)
(a) (b)

FIGURE 3.3 — Champs de température obtenus & la surface du verre pour les simulations 3D. (a) Sans
écoulement et (b) avec écoulement en régime permanent Q = 180 uL.h~!

L’évolution de la température est tracée en trois points du microcanal (A, B, et C) afin de vérifier si
le régime permanent est bien atteint en fin de simulation (figure 3.4). Le régime permanent est atteint a
partir de t = 40 s. Les travaux en régime permanent seront effectués sur une image moyenne obtenue a

partir de toutes les images calculées entre ¢t = 40 s et ¢t = 60 s.
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3.1. RESOLUTION NUMERIQUE DU PROBLEME DIRECT
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FIGURE 3.4 — Evolution de la température aux points A, B, et C en fonction du temps

Avec la caméra IR, seulement la température de surface de surface est mesurée. Il faut donc vérifier
I'hypothése d'équilibre local entre la température moyenne du fluide 7 et la température a la surface du
verre T, (équation 2.30). Pour cela I'évolution de ces deux températures est représentée en fonction de la
longueur du microcanal (figure 3.5) selon I'axe longitudinal passant par A,B et C.

0.1

-5-Tg Simulation 3D
—Gradient initial

0.08

o

o

D
T

o

o

=
T

Temperature (K)

0.02- \\ %
\\ d*i
0

N
1 1
0 500 1000 1500 2000 2500 3000
X (m)

F1GURE 3.5 — Température en fonction de la longueur de la puce en régime permanent. Vérification de
I'équilibre thermique local entre la température du verre (T}) et du fluide (T)

Il apparait clairement que I'écoulement a perturbé le gradient de température initial, comme attendu.
Il est également possible de voir qu’en tout point du microcanal, la température du verre T}, est identique
a la température du fluide T, ce qui confirme I'hypothése d'équilibre thermique local et permet de traiter
les champ de température selon un modeéle 2D apparent ( voir partie 2.4.2).

Cependant, il faut aussi vérifier la validité du modeéle 2D pur, énoncé en Annexes. Pour cela, d'autres
simulations du probléme direct mais en 2D uniquement sont effectuées.
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3.1.2 Simulations numériques 2D dans le plan xy

Dans cette partie, le probléme direct en 2D est résolu selon le modéle illustré a la figure 3.6. Les mémes
caractéristiques géométriques et fluidiques utilisées lors des simulations 3D sont appliquées mais selon le
maillage et les conditions aux limites illustrées sur la figure 3.7 et dans le tableau 3.3.

25‘wz¢

150 um

600 um

2500um

F1GURE 3.6 — Schéma de la géométrie et des dimensions réduites de la puce microfluidique pour les
simulations

De méme que pour les simulations 3D, un gradient thermique est imposé entre I'entrée et la sortie du
microcanal, grace aux conditions aux limites de température imposées 38 DROITE et 8 GAUCHE. Des pertes
par convection sur les limites INF et SUP sont appliquées, en conservant le coefficient de convection définit
empiriquement h = 5 W.m 2K ! (équation 3.1).

SUP
\NT x
Verre
GAUCHE [— v(xy) Tuide DROITE
Verre
¥
Z N\ Ax=Ay=25um
INF

FIGURE 3.7 — Schéma du maillage utilisé pour les simulations 2D pur- Verre/Fluide/Verre

52



3.1. RESOLUTION NUMERIQUE DU PROBLEME DIRECT

| Limite | Condition en température \ Condition en vitesse
INF Flux convectif (h =5 W.m 2K 1) Vitesse nulle (paroi)
SUP Flux convectif (h =5 W.m 2K 1) Vitesse nulle (paroi)
GAUCHE | Température imposée T =0,1 K | Vitesse imposée entre 1 et Iy (profil de type Poiseuille)
DROITE Température imposée T' =0 K Vitesse libre entre [; et 5

TABLE 3.3 — Conditions limites pour les simulations 2D en coupe XY

Le régime permanent est simulé selon les mémes conditions numériques (pas de temps, itérations) que
lors des simulations 3D. La figure 3.8 représente les champs de température correspondant au gradient
thermique initial et au régime permanent pour un débit de QQ = 180 uL.h~ 1.

Sans écoulement t = 0s Avec écoulement t = 60s
0 0.1 0.1
500 0.08 500 0.08
_. 1000 0.06 _. 1000 0.06
= =
2 a
> 1500 0.04 > 1500 0.04
2000 0.02 2000 0.02
2500 0 2500 0
1000 1500 2000 2500 3000 0 500 1000 1500 2000 2500 3000
X (Um) X (Hm)
(a) (b)

F1GURE 3.8 — Champs de température simulés avec le modéle 2D pur
(a) Sans écoulement et (b) avec écoulement en régime permanent QQ = 180 uL.h~!

Les isothermes obtenues sont similaires a celles des simulations 3D. Le profil de température selon I'axe
longitudinal du microcanal est tracé et comparé a ceux obtenus lors des simulations 3D (figure 3.9). Le
profil de température obtenu avec les simulations 2D est trés proche de celui obtenu avec les simulations
3D. Par contre, les valeurs de température sont en tout point légérement plus faibles. En effet, dans cette
configuration, les couches de verre de part et d'autre du microcanal favorisent la diffusion pariétale qui est
en réalité plus faible dans le PDMS, ce qui engendre une diminution de la température.

3.1.3 Conclusion partielle

Les simulations en 3D permettent de modéliser un écoulement microfluidique de maniére assez précise
et de valider I'hypothése d'équilibre thermique entre la température du verre et la température moyenne du
fluide.

Les simulations en 2D ont montrées I'importance de la prise en compte de la diffusion dans le plan
(z,v) . En effet, de par les conductivités thermiques du verre et du PDMS, la diffusion pariétale est plus
importante dans le verre que dans le PDMS. La chaleur ainsi transférée dans la lame de verre est aussitét
diffusée dans le plan (z,y), comme le montre la figure 3.10.

53



0.08- 1
3
© 0.0} 1
=]
©
[
o
£0.04F 8
(0]
~ )
0,021 = Tf Simulation 3D S %g
“7||-=-Tg Simulation 3D D
—Gradient initial S
Tf Simulation 2D ‘ ‘ ‘ NG
0 500 1000 1500 2000 2500 3000
X (Mm)

F1GURE 3.9 — Profils de température en fonction de la longueur de la puce. Comparaison entre les tempé-
ratures des simulations 3D et 2D

Les simulations en 2D sont relativement proches des simulations 3D. Dans le cas de géométries com-
plexes, le volume du maillage 3D augmente trés rapidement et devient difficile a gérer. Il est donc possible
de travailler sur des simulations 2D. Les simulations 3D seront conservées pour le cas de microcanaux droit,

et les simulations 2D seront utilisées lorsque la géométrie ne permet pas de travailler en 3D.

x

¢

\ 2 Verre
N

PDMS

FIGURE 3.10 — Schéma de la diffusion pariétale et dans le plan autour du microcanal
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3.2. MISE AU POINT DE LA METHODE D’ESTIMATION

3.2 Mise au point de la méthode d’estimation

3.2.1 Meéthode de corrélation spatiale

Il a été démontré qu’en régime permanent, sans terme source et dans le cas d'un fluide non visqueux,

I’équation de la chaleur pouvait s'écrire de la maniére suivante (équation 3.2) :
ATZ‘J = PerTxm (32)

En supposant que la température est prise comme observable, ce type d'équation est assimilable a une
fonction affine sans ordonnée a I'origine (équation 3.3) :

Y =aX (3.3)

En probabilité et en statistique, il est possible de caractériser la liaison entre les deux paramétres ou
variables X et Y, par le coefficient de corrélation linéaire (équation 3.4). Il est défini comme le rapport de
la covariance entre X et Y avec le produit des écart-types de X et de Y. Il est aussi appelé coefficient

d'interpolation linéaire puisqu’il est souvent utilisé pour vérifier la linéarité d'une série de points.

N
Z(Xi -X).(Y;-Y)
Sxyy = =1 (3.4)
N o N .
D (X=X D (Y=Y

N, étant le nombre de points considérés pour le calcul.

X et Y les valeurs moyennes des variables X et Y sur I'intervalle des N points considérés.

Si le coefficient de corrélation est égal a 1, cela signifie que les deux variables X et Y sont parfaitement
corrélées, sur le nombre de points IV . Il est alors possible d'estimer le paramétre a par méthode inverse de
type Gauss Markov [8] selon la relation 3.5 :

a=(X"X)"' xTy (3.5)

Plus ce coefficient de corrélation est éloigné de 1, moins la relation linéaire entre X et Y est vérifiée
(figure 3.11).

VAR E R R

FIGURE 3.11 — Exemples de valeurs du coefficient de corrélation
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La figure 3.12 montre qu'il est possible de calculer le coefficient de corrélation sur la totalité d’une série
de points (10 points par exemple). Mais il est également possible de fragmenter le calcul sur un intervalle
plus restreint et de vérifier la valeur du coefficient de corrélation local (sur 3 points par exemple). Il est
ainsi possible de faire glisser cette fenétre de 3 points tout au long de la série de données.

F1GURE 3.12 — Fenétrage sur N points pour le calcul du coefficient de corrélation
(a) sur une série compléte et (b) avec fenétre glissante

Ce coefficient de corrélation sera utilisé comme un outil statistique pour vérifier la validité de la relation
3.2, et donc du modéle thermique. Dans ce cas, AT; ; et T'x; ; sont des pixels localisés sur les images du
laplacien AT et de la dérivée spatiale T'xz. Nous allons donc analyser la corrélation locale entre N pixels pris
sur I'image AT et N pixels pris sur I'image Tz (voir équation 3.6 et figure 3.13). Pour cela, un fenétrage

spatial glissant Nx est défini, correspondant au nombre de pixels sélectionnés pour vérifier la relation.
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3.2. MISE AU POINT DE LA METHODE D’ESTIMATION

Zn+Nm ((Aﬂ’j — ATi’j) . (TﬁEi’j — T!’Eiyj))

j=n

pour n € [1;(J — Nz)]  (3.6)
n x AN n xr )\ 2
S (8T - BT S (T T

S"Ei,j =

j Image AT

r
v

Image Tx

FIGURE 3.13 — Fenétrage spatial Nx pour le calcul du coefficient de corrélation Sz

Lorsque le coefficient de corrélation tend vers 1, une inversion avec un estimateur de type Gauss Markov
est appliquée (équation 3.5). Cela signifie que la relation 3.2 est vérifiée au pixel considéré et donc qu'il
possible d'estimer le nombre de Peclet local (équation 3.7). Par contre, si le coefficient de corrélation est
différent de 1, alors il n’existe aucune relation entre le laplacien et la dérivée spatiale, ce qui rend impossible
I'estimation du nombre de Peclet sur le pixel considéré (équation 3.8)

En+Nx (AE,])Q

Jj=n

+N 2
itn | (Txiy)

Pe; j = Sx; ;. lorsque Sxz;; — 1 (3.7)

Pe; j =0 lorsque Sxz;;#1 (3.8)

3.2.2 Protocole d’estimation du Peclet

Afin de conserver uniquement l'information thermique provenant de |'écoulement, deux champs de

températures sont distingués :
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— Soit T0 le champ de température initial, sans écoulement, avec uniquement le gradient thermique
est donc (équation 3.9) :

(figure 3.14). L'équation qui régit ce type de transfert de chaleur

ATO0; 4+ @5 =0 (3.9)

100 150 EDD 250 BDD 350 400 450
pixels x

pinels y

FIGURE 3.14 — Champ de température 70 (gradient thermique initial)

— Soit T le champ de température en régime permanent lorsque I'écoulement est établi dans le mi-
crocanal (figure 3.15). L'équation de la chaleur est alors différente et s’écrit de la maniére suivante

(équation 3.10) :

Aﬂ,j +®; 5 = Pef,ijM (310)

B
. &0
g 4
= 100
2
150 .

100 150 EDD 250 SDD 350 400 450
pixels x

FIGURE 3.15 — Champ de température T (gradient thermique initial 4+ écoulement)

Un principe de superposition qui consiste a effectuer la différence (T — T0) est appliqué dans le but
d'éliminer le gradient thermique et de conserver uniquement l'information thermique provenant de I'écou-

lement (figure 3.16). La température réduite sera notée T*. En faisant la soustraction de |'équation 3.10

par I'équation 3.9, le systéme devient :

AT, = Pe; Ta; (3.11)

T* = (T — T0) (3.12)
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3.3. VALIDATION DE LA METHODE D’ESTIMATION
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FIGURE 3.16 — Champ de température T™* (écoulement seul)

Il est important de calculer le laplacien du champ de température réduit T et la dérivée spatiale du
champ de température brut T. Il s’agit donc de vérifier la valeur du coefficient de corrélation spatiale entre
AT* et Tz selon I'équation 3.13, dans le but d'estimer le nombre de Peclet comme décrit dans la partie
3.2.1.

Z(L+Nz ((AT;J’ _ W) . (Tl‘i,j - m))

J=n

pour n € [1;(J — Nz)] (3.13)
\/En+Nx AT;:J» _ AT."‘ \/Zn+Nx Txi,j _ m)z .

Sxm =

Grace a cette méthode une estimation locale est réalisée, ce qui permet d'obtenir des cartographies du
nombre de Peclet. Une étude est réalisée a partir des champs de températures issus des simulations 2D et
3D afin de vérifier la robustesse de cette méthode inverse. Cela permet de comparer les estimations aux

valeurs théoriques imposées en simulation.

3.3 Validation de la méthode d’estimation

Dans un premier temps, des cas simples sont choisis pour tester la méthode inverse. Pour cela, les
simulations 2D sont analysées en utilisant le modéle 2D pur décrit en Annexe A. Ce modéle permet d’estimer
directement le nombre de Peclet réel, sans passer par le nombre de Peclet apparent. Ensuite, des cas plus
proches de la réalité physique seront étudiés. Il s'agira donc de tester la méthode inverse sur les simulations
3D en utilisant le modéle thermique 2D apparent, décrit dans la partie 2.4.2, c'est & dire un modéle
permettant d’estimer le nombre de Peclet apparent (équation 2.36), puis le nombre de Peclet réel avec

I'intermédiaire de la constante K'1.

3.3.1 \Validation a partir des simulations numériques 2D

Pour les simulations en 2D, une nouvelle géométrie du systéme est définie dans le but de mieux visualiser
ce qui se passe dans le microcanal (largeur augmentée 3 250 pm). La géométrie de ces cas numériques
est illustrée sur la figure 3.17. Les conditions limites sont identiques a celles définies dans le tableau 3.3.

Un bruit aléatoire gaussien 3 moyenne nulle correspondant a 0,01 % de la valeur maximale est ajouté aux

champs de température issus des simulations.
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FIGURE 3.17 — Schéma de la géométrie et du maillage utilisé pour tester la méthode inverse en 2D

Le microcanal étant plus large, les débits imposés pour les simulations sont corrigés dans le but de
respecter la gamme de vitesse expérimentale (voir le tableau 3.4).

y deébit, @ (uL.h~1) | 500 [ 750 [ 1000 | 1250 [ 1500 |

vitesse moyenne, v (mm.s—D [ 2,22 | 3,33 | 4,44 | 5,56 | 6,67
vitesse max, v (mm.s~ 1) 3,33 14,99 | 6,66 | 8,34 | 10,0

TABLE 3.4 — Correspondance entre débits et vitesses imposées pour les simulations

En régime permanent et avec le principe de superposition d'image (équation 3.12), il faut se rapporter
au modéle suivant (équation 3.14).

ATZ]- = Pei_,j.Txiyj (314)

Il s'agit donc d’estimer le nombre de Peclet local (équation 3.15) et de le comparer au nombre de Peclet
théorique (équation 3.16). Ce dernier est calculé directement en utilisant la vitesse v et le pas Az imposés
en simulation, ainsi que la diffusivité de I'eau supposée constante (équation 3.17) :

i A
Pe;j = 2t (3.15)

Qi,j

A
Pey, = 227 (3.16)

aeau

)\eau ) — —

Qequ = 0,6 =1,44.107" m*.s7* (3.17)

Pean-Chean 1000 x 4180

Calcul du coefficient de corrélation spatiale Les champs de températures issus des simulations sont
importés dans le logiciel Matlab afin d'étre traités selon la méthode d'estimation détaillée dans la partie 3.2.1.
En pratique, le coefficient de corrélation n’est pas toujours binaire, il peut prendre des valeurs comprises

entre —1 et 1. De plus, il peut prendre une valeur de 1 sur un pixel isolé ot I'écoulement n'a pas lieu et donc
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3.3. VALIDATION DE LA METHODE D’ESTIMATION

ol la relation n'est pas valide. Il faut donc procéder & deux étapes de traitement d'image qui consistent a
sélectionner au préalable les pixels de ce champ de corrélation (figure 3.18) :

— étape 1 : une valeur seuil du coefficient de corrélation est fixée, au dessus de laquelle la relation est
considérée comme valide. Généralement cette valeur est fixée 3 0,95 et tous les pixels ayant une
valeur inférieure sont éliminés.

— étape 2 : si un pixel posséde une valeur proche de 1, il est alors vérifié que les pixels voisins possédent

également une valeur proche de 1. Dans le cas contraire, il s'agit d'un pixel isolé qui sera éliminé.

1
0.5
s 0
>
-0.5
0 500 1000 1500 2000 2500 3000—1

X(um)

1

0.8
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500

0.4

02
1000 0

1000 1500 2000 2500 3000
X (um)

y (um)

F1GURE 3.18 — Cartographies du coefficient de corrélation (a) image brute et (b) aprés traitement d'image

Une valeur de 1 est attribuée & chaque pixel satisfaisant les étapes de traitement, et une valeur de 0 a
chaque pixel éliminé. La cartographie de corrélation s'apparente donc a un masque binaire généré a partir
d'une étude statistique issue de la modélisation physique. Cela permet de diminuer la quantité de données
de I'image et de déterminer s'il est possible ou non de procéder a |'estimation.

Comparaison entre Peclet estimé et théorique Le nombre de Peclet local est estimé selon la méthode
inverse & partir du laplacien et de la dérivée spatiale pour chaque pixel. Les estimations sont filtrées en
les multipliant par le masque binaire de corrélation spatiale obtenu précédemment. Cette méthode permet
d’éliminer totalement les zones ou le Peclet ne doit pas étre estimé (figure 3.19).
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FIGURE 3.19 — Cartographie de Peclet estimé (exemple pour Q = 500 uL.h™1)

La cartographie de Peclet estimé est comparée avec la cartographie de Peclet théorique (figure 3.20)
calculée a partir de la cartographie de vitesse simulée selon I'équation 3.16.

0.6
0.5
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0.2
0.1
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0

y (Um)

1000

FIGURE 3.20 — Cartographie du nombre de Peclet théorique (exemple pour Q = 500 uL.h~1)

Les cartographies des nombres de Peclet estimés et théoriques sont similaires. Une différence est observée
en entrée et en sortie de canal, due au fenétrage spatial Nx, qui empéche de procéder 3 |'estimation en
début et en fin de ligne. A partir des ces cartographies, il est possible de procéder d un calcul de résidus
entre les nombres de Peclet théoriques et les nombres de Peclet estimés (voir figure 3.21). Sur cette figure,
il apparait clairement que I'estimation est biaisée en entrée et en sortie de microcanal. De plus, les parois
du microcanal sont elles aussi sujet a un biais sur |'estimation. Ce biais est di a la différence de propriétés
thermiques entre les matériaux 3 l'interface, qui n'est pas prise en compte dans le modéle. Cependant,
la méthode développée permet d'obtenir suffisamment d'information sur le reste de la cartographie, et
notamment dans le microcanal. Il est n'est donc pas nécessaire de compliquer le modéle en prenant en
compte ce changement de propriétés thermiques.
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3.3. VALIDATION DE LA METHODE D’ESTIMATION
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F1GURE 3.21 — Cartographie des résidus de |'estimation

Les profils de nombre de Peclet sont alors analysés selon I'axe y (figure 3.22). Les nombres de Peclet
estimés et théoriques suivent exactement le méme profil de type Poiseuille, pour tous les débits, sauf aux
parois du microcanal. A cet endroit, il y a un pixel de décalage qui est dii aux dérivées secondes lors du
calcul du laplacien et aux changements de propriétés thermiques a l'interface, déja évoquées. Les résultats
peuvent étre amélioré en adoptant un autre schéma de dérivation mais les résultats obtenus sont déja tres

satisfaisants en ce qui concerne les estimations au sein du microcanal.

12007 5 o Peclet estimé 800/ o Peclet estimé||
: — Peclet simulé : — Peclet simulé

y (Hm)

05 1 16 2 05 1 15 2
Peclet estimé (-} Peclet estimé (-)

(a) (b)

F1GURE 3.22 — Comparaison entre Peclet estimé et Peclet théorique selon I'axe y lors des simulations 2D.
(a) pour toute la largeur et (b) agrandissement

Dans un deuxiéme temps, le nombre de Peclet estimé au centre du canal est tracé en fonction de la
longueur (figure 3.23) selon I'axe x. L'estimation du nombre de Peclet est stable tout le long du microcanal,
et il y a également une trés bonne adéquation avec le Peclet théorique. Il est tout de méme possible de
remarquer une divergence en entrée et en sortie de canal. Ces divergences sont majoritairement dues aux
effets de bord induits par le fenétrage spatial ainsi que les dérivations premiéres dans le calcul de Tz et les
dérivations secondes dans le calcul de AT. En effet, en entrée de canal la dérivée premiére selon z tend
vers zéro alors qu’en sortie de canal, elle tend vers l'infini (voir profils selon x sur la figure 3.9). Le modéle
thermique étant tout de méme valide dans ces zones, |'estimation est effectuée mais elle est biaisée. Il serait

possible d’éliminer ces zones a trop fort ou trop faible gradient pour améliorer la stabilité des estimations.
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F1GURE 3.23 — Comparaison entre Peclet estimé et Peclet théorique selon I'axe x

Enfin, le Peclet en fonction du débit est tracé sur la figure 3.24 . Pour ce graphe, les valeurs de Peclet
sont prises entre x = 500 pum et x = 2500 pm, afin de na pas étre perturbé par les effets de bord. Le
nombre de Peclet estimé est parfaitement linéaire en fonction du débit, ce qui est en accord avec la physique
(le nombre de Peclet est directement proportionnel a la vitesse et donc au débit, 3 section constante). De

plus, les estimations sont superposées a la théorie.

2.25 w \ ‘ ‘ .

1.75! , ~ : |

-
831

125_ ................ [V AT TP ..... 4

=N
T
I

Peclet (-)

0.75" —

05 ........................ ........ 4
o Peclet estimé

025 — Peclet théorique |

0 250 500 750 1000 1250 1500
QuLh™)

FIGURE 3.24 — Peclet estimé et théorique en fonction du débit imposé

Les calculs d'incertitude sur les estimations du nombre de Peclet moyen sont réalisés ultérieurement
dans la section 3.3.3
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3.3. VALIDATION DE LA METHODE D’ESTIMATION

3.3.2 Validation a partir des simulations numériques 3D

La méthode inverse de corrélation spatiale a d'abord été testée en utilisant le modeéle 2D pur, puis en
utilisant le modele 2D apparent. Les résultats obtenus avec le modéle 2D pur ne sont pas suffisamment
proche de la réalité (voir Annexes A et B) c'est pourquoi l'utilisation d'un modéle 2D pur n'a pas été
validée sur des cas 3D. Par contre, nous allons voir que le modéle 2D apparent fournit d’excellent résultats,
permettant de valider son utilisation sur des cas 3D.

A partir des simulations 3D, les champs de température a la surface du verre sont extraits, ainsi que le
champ de vitesse moyenne dans I'épaisseur du microcanal. Le coefficient de corrélation est déterminé de la
méme maniére que lors de la validation du modéle 2D, selon le méme étapes de sélection des pixels. Nous
estimons d'abord le nombre de Peclet apparent Pe* puis le nombre le nombre de Peclet réel Pe est ensuite
calculé par I'intermédiaire de la constante K1, prenant en compte les propriétés thermiques et géométriques
de chaque couche dans I'épaisseur (équation 2.36).

La figure 3.25 représente les profils des nombres de Peclet estimés par rapport aux théoriques, selon

I'axe y .
25004 . : . ‘
o Peclet estimé 1500 5 o Peclet estimé ||
2000 —Peclet simulé || — Peclet simulé
- : 1400 : .
£ 1300 .
=
= 1200 i
1100 | 5 ]
1000 g :
2 0 0.5 1 15
Peclet estimé (-) Peclet estimé {-)
(a) (b)

FIGURE 3.25 — Profils de Peclet selon I'axe y. Comparaison entre le nombre de Peclet théorique et estimé
avec un modéle 2D apparent. (a) sur toute la largeur et (b) agrandissement.

Il est notable sur I'agrandissement de la figure 3.25 que les valeurs de Peclet estimées sont un peu
relativement proches de la réalité. Par contre, elles ne permettent toujours pas de détecter avec précision
les parois du microcanal. Dans ce cas de figure, les estimations ne sont pas uniquement biaisées par le
changement de propriétés thermiques et les différences finies, mais aussi par la diffusion dans le plan (z,y)
qui étale le signal thermique en dehors des limites du microcanal.

L’évolution du Peclet estimé en fonction du débit imposé (figure 3.26), confirme que les estimations
sont proches des valeurs théoriques. Par contre, la variation n'est pas parfaitement linéaire avec le débit.
Cela peut s’expliquer par le fait que le modeéle 2D apparent est effectivement trés proche de la réalité du
phénoméne 3D mais il subsiste une différence. Cependant, les estimations de Peclet sont directement liées
aux champs de température simulés qui sont fortement influencés par la qualité de la simulation. Or, nous
avons émis des hypothéses simplificatrices sur la géométrie et les conditions limites, qui sont en réalité plus

complexes. La différence entre le nombre de Peclet théorique et estimé peut donc aussi étre due a la qualité
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des simulations. L'objectif de ce travail n'étant pas de fournir la meilleure simulation thermique possible,
mais de tester la méthode d'estimation, nous pouvons donc valider la méthode inverse et le modéle 2D
apparent pour |'estimation du nombre de Peclet sur des cas numériques 3D.

o Peclet estimé
—Peclet simulé

Peclet estimé (-)

6100 200 300 400 500 600
QLh™

FIGURE 3.26 — Peclet estimé et théorique en fonction du débit imposé. Simulations 3D

3.3.3 Evaluation de l'incertitude

Le nombre de Peclet estimé se présente sous la forme d'une cartographie compléte dans laquelle chaque
pixel correspond a une valeur. Il y a donc une distribution spatiale de cette estimation du nombre de Peclet.
Lors du calcul du nombre de Peclet en fonction du débit (figure 3.26), le nombre de Peclet est d'abord
moyenné selon I'axe y (profil de Poiseuille) puis selon I'axe x (longueur du canal). L'incertitude liée a
cette méthode de calcul du Peclet moyen va étre analysée. Pour cela, les champs de température issus
des simulations 2D dans le plan (z,y) sont repris et bruités plus sévérement (bruit aléatoire 3 moyenne
nulle de 1% de la valeur maximale de température) afin de se rapprocher des conditions expérimentales.
Les estimations du nombre de Peclet sont de nouveau effectuées sur ces champs de température bruités et
les résultats obtenus sont montrés sur la figure 3.27. Les estimations du Peclet moyen sont relativement
stables en fonction de la longueur du microcanal, malgré le bruit. De plus, il est intéressant de noter que
I'estimation est moins stable lorsque I'on augmente le débit.

Pour chaque débit, la distribution des valeurs estimées selon z est déterminée. La figure 3.28 (a) illustre
un exemple de distribution ol il est possible de remarquer une tendance gaussienne. Une méthode statistique
classique est donc appliquée pour déterminer I'incertitude sur I'estimation [39].
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3.3. VALIDATION DE LA METHODE D’ESTIMATION
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FIGURE 3.27 — Nombres de Peclet estimés selon x pour des champs de température issus de simulations
2D bruitées

La valeur moyenne estimée pour les n valeurs selon I'axe x est définie par (équation 3.18) :

Pe=—Y"Pe; (3.18)
=1

S|

L’écart type empirique des valeurs estimées est donné par (équation 3.19) :

! Z (Pe; — Pe)’ (3.19)

=1

n—1

Pour un intervalle de confiance de 95 % cela fournit donc une estimation (équation 3.20) :

Pe=Pe+1,9%0 (3.20)

L’incertitude pour pour chaque débit est représentée sur la figure 3.28. La droite des nombres de Peclet
théoriques est toujours comprise dans l'intervalle des barres d’erreur.

2.5
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Peclet théorique
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FIGURE 3.28 — (a) Distribution des Peclet estimés pour Q = 1500 uL.h~! et (b) incertitude sur |'estimation
du Peclet en fonction du débit. Résultats des simulations 2D bruitées
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La méme étude est effectuée pour les champs de température issus des simulations 3D et les incertitudes
d'estimations obtenues sont représentées sur la figure 3.29. Malgré la légére déviation par rapport a la droite
théorique, les nombres de Peclet théoriques sont toujours inclus dans les barres d’erreur. La méthode inverse
peut donc étre entiérement validée grace a cette étude sur I'incertitude d'estimation. Il est donc maintenant
possible d’appliquer cette méthode inverse sur des cas 3D expérimentaux.
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FIGURE 3.29 — Incertitude sur le Peclet moyen en fonction du débit. Résultats des simulations 3D bruitées

3.4 Reésultats expérimentaux en microcanal droit

3.4.1 Protocole expérimental

Le dispositif expérimental est préparé selon le schéma et le principe décrit dans la section 2.4.1. Les
éléments Peltier sont réglés sur une puissance de 10 W, permettant d’obtenir une température chaude
d'environ Tc = 25 °C et une température froide d'environ Tp = 20 °C. Tout comme les simulations
effectuées dans la partie 3.1, des écoulements d'eau sont utilisés. Un débit constant est imposé dans
le microcanal en attendant le régime thermique permanent. Les débits testés sont les mémes que ceux
imposés en simulation (voir tableau 3.2). Généralement le régime permanent est atteint en 2 ou 3 min aprés
I'application du débit, cela est vérifié avec le logiciel d’acquisition de la caméra IR, lorsque les isothermes sont
stables au cours du temps. Une fois le régime permanent atteint, 1000 images a 25 Hz sont enregistrées.
Afin de réduire le bruit de mesure, ces 1000 images seront ensuite moyennées pour obtenir une seule image
en régime permanent. Ces enregistrements sont répétés pour chaque débit.

Les mesures en régime permanent ont été effectuées sur une puce microfluidique disposant de 2 mi-
crocanaux droits dont les largeurs sont 250 et 500 um. La puce ayant été construite par photolithogra-
phie, I'épaisseur de canal est identique pour les deux canaux et égale a la largeur du canal le plus grand,
ef = 500 um. La caméra est équipée d'un objectif de 25 mm, ce qui équivaut a une taille de pixel de

Ax = 250 pm. Les microcanaux seront donc localisés sur 1 et 2 pixels selon le microcanal.
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3.4. RESULTATS EXPERIMENTAUX EN MICROCANAL DROIT

3.4.2 Estimation du nombre de Peclet

Expérimentalement, les estimations sont toujours effectuées avec le modéle 2D apparent. Tout d'abord

un exemple avec le microcanal de 250 um sera illustré. La figure 3.30 représente le champ de température
T0 (moyenné sur 1000 images) lorsque le débit est nul

T T
20
40
1cm
60 - . )
20 40 B0 B0

1DD 120 1le 160 180 200 220
i (pixels)

y (pixels)

FIGURE 3.30 — Champ de température T0 expérimental (Q = 0 uL.h™1)
Les isothermes du gradient thermique initial ne sont pas parfaitement paralléles, mais elles sont station-

naires. Cette image sera soustraite aux champs de température T', lorsqu'il y a un écoulement (figure 3.31)
Le champ de température T (figure 3.32) est ainsi obtenu

1 cm -

1DD 120 140 160 180 200 220
¥ (pixels)

y (pixels)

FIGURE 3.31 — Champ de température T expérimental (Q = 500 uL.h~1)
Les niveaux de températures sont indiqués en DL (Digital Level). Il existe une relation linéaire entre les

DL et la température en Kelvin, mais la méthode inverse est basée sur des différences de températures, il
n'est donc pas nécessaire de faire la conversion

DL

T T T T T T T ED
& 20 . 40
= 20
o
— 40 hl 1 i}

-20
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160 180 2DD 220
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FIGURE 3.32 — Champ de température T expérimental (Q = 500 puL.h™1)
Sur la figure 3.32 il est possible de distinguer trés clairement I'allure de I'écoulement et du microcanal
En effet, les microcanaux utilisés sont généralement dédiés a la réaction chimique : 2 entrées pour les
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réactifs, 1 sortie pour le produit. Mais lors des expériences, ils sont utilisés en sens inverse avec un simple
écoulement d'eau et en ayant obstrué une des deux sorties avec de I'eau stagnante.

La corrélation spatiale entre AT* et T’z permet d’obtenir une cartographie du coefficient de corrélation

comme le montre la figure 3.33. De méme que pour les simulations, il faut procéder aux 2 étapes de sélection
des pixels pour I'estimation

20 40 BO 8O 100 120 140 160 180 200 220
¥ (pixels)

(a)

y (pixels)

20 40 B0 B0 100 120 140 180 180 200 220
¥ (pixels)

(b)

FIGURE 3.33 — Cartographies du coefficient de corrélation spatiale entre AT* et Tz (a) avant et (b) aprés
sélection des pixels

Sur la cartographie finale de corrélation, la partie inclinée en sortie de canal disparait. Cela s'explique
par le fait que dans cette zone, la vitesse s'écoule selon x et y , or le modéle est construit uniquement sur
un écoulement selon x. De plus, une valeur seuil assez forte est appliquée lors des étapes de sélection des
pixels (S > 0.95) ce qui fait que la part d'écoulement selon x est éliminée car elle est trop peu corrélée. En

dehors de cette zone, la méthode permet de détecter nettement les contours du microcanal. Le nombre de
Peclet est estimé a partir de cette cartographie de corrélation.

La figure 3.34 représente un exemple de cartographie de Peclet réel estimé & partir de la cartographie
de corrélation spatiale de la figure 3.33 en utilisant le modéle 2D apparent.
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3.4. RESULTATS EXPERIMENTAUX EN MICROCANAL DROIT
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F1GURE 3.34 — Cartographie du nombre de Peclet réel estimé expérimentalement
(d =250 um ; Q =500 uL.h~1)

Les estimations sont répétées pour chaque débit, et le nombre de Peclet moyen est tracé en fonction
du débit imposé sur la figure 3.35. Connaissant les dimensions du microcanal et la vitesse imposée au

pousse seringue, le nombre de Peclet théorique est calculé selon I'expression 3.16, en prenant un pas spatial
Ax = 250 um, taille d'un pixel de la caméra.
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FIGURE 3.35 — Estimations de Peclet en fonction du débit avec un modéle 2D apparent
(a) d =250 um et (b) d =500 um

En premier lieu, il est a noter que les estimations de Peclet sont plus faibles pour le canal de 500 um ce
qui est en accord avec la physique. En effet, lorsque la section augmente, 3 débit égal, cela engendre une
diminution de la vitesse donc du nombre de Peclet.

Pour les deux tailles testées, une estimation assez proche de la réalité est observée. Les tests avec le
microcanal de 500 pm sont plus en accord avec la théorie que ceux avec le microcanal de 250 um . Cela
est di a la taille caractéristique du pixel, qui est également de 250 um, donc qui augmente l'incertitude
d'estimation sur un canal de méme largeur (pertes d'informations si le canal n'est pas exactement paralléle
aux pixels). Cependant, dans le cas du microcanal de 500 pm, les estimations sont légérement sous-estimées
par rapport a la théorie uniquement lorsque le débit dépasse 1000 pL.h~!. Cela indique qu'au dela d'une
certaine condition fluidique, le modéle thermique n'est plus applicable. Cela peut aussi s'expliquer par un

phénoméne de gonflement des parois du microcanal (le PDMS étant déformable a forte pression) lorsque
le débit est trop important.
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Conclusion partielle La méthode développée permet de traiter des champs de température expérimentaux
et de fournir instantanément une cartographie de corrélation sous forme binaire 0 ou 1. Cette cartographie est
une information importante pour la détection de contour, de phases et donc la localisation des écoulements.
Les estimations du nombre de Peclet sont en accord avec la théorie : évolution linéaire en fonction du débit.
La méthode permet d’estimer correctement le nombre de Peclet dans une gamme de débit allant de 0 a
1000 uL.h~' , ce qui est une gamme trés large pour les applications dans ce type de puces microfluidiques.

Cette étude permet donc de confirmer la validité des hypothéses émises et notamment le passage d’un
phénoméne 3D a un modéle thermique 2D apparent dans les conditions expérimentales d'écoulements et

les gammes de débits déterminés.

3.5 Application a des géométries complexes

3.5.1 Etude d'un cas numérique

Dans les sections précédentes, les possibilités de détection d'écoulement et d’estimation du nombre
de Peclet ont été montrées sur des géométries simples en microcanal droit avec un écoulement et des
modéles construits uniquement selon x. Il a également été montré que lorsque I'écoulement ne s'effectue
pas directement selon cet axe x, la détection et I'estimation ne sont pas possibles. Il est possible d’ajouter
aux modéles une part d'écoulement selon y , afin de pouvoir travailler sur des géométries plus complexes
comme celle représentée sur la figure 3.36. L'avantage de travailler sur ce genre de configuration est de
pouvoir se rapprocher des conditions d’écoulements complexes (réseaux sanguins, écoulements végétaux,

milieux poreux...).

L=5cm

!

200 um

3 cm

1

FIGURE 3.36 — Schéma de la puce avec microcanal & géométrie complexe

Un microécoulement dans deux directions peut &tre modélisé en 2D par I'équation 3.21, en admettant

que les pertes thermiques soient négligeables, et en adoptant le principe de soustraction d'image :

) = p.C’p.v(x).%;y’t) + p.C’p.v(y).aT(g;Jy’t) (3.21)

PT*(x,y,t)  O*T*(z,y,t)
A < x> * oy?
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3.5. APPLICATION A DES GEOMETRIES COMPLEXES

Et donc sous forme discrétisée en différences finies :

AT5 ;= Pe(@)ij-Tai; + Pe(y)ijTyi; (3.22)

Avec,
Tyij = (Tyiv1; — Tyi;) (3.23)
ATy, Pe;j, et Tx; ; étant déja définis au chapitre 2. A partir de I'équation 3.22, plusieurs étapes sont

nécessaires :

*

1. Corrélation spatiale entre T'z; ; et AT,

suivie d'une estimation de Pe(x); ;

*

2. Corrélation spatiale entre T'yz; ; et AT7 ,

suivie d'une estimation de Pe(y); ;
3. Reconstruction d’une image Pe(x,y); ; par superposition

Dans ce contexte, il faut changer le protocole d’'estimation. En effet il faut créer un deuxiéme gradient
thermique selon y pour augmenter le signal et le calcul de la dérivée T'y; ;. Il est important de changer
également la méthode de calcul du coefficient de corrélation spatiale. Pour la premiére étape, le fenétrage
spatial Nz est utilisé, comme défini sur la figure 3.13. Pour la deuxiéme étape, un fenétrage spatial Ny est
utilisé, analogue de Nz, mais selon I'axe y.

Ces deux étapes sont donc simulées séparément dans le but d’estimer consécutivement Pe(z); ; et
Pe(y); ;. Pour cela, le maillage défini est représenté sur la figure 3.37. Le maillage n'est pas carré car le
nombre de noeuds serait trop important pour cette géométrie, mais les champs de températures simulés
sont ensuite exporté dans MATLAB sur une grille réguliére avec un pas Az = Ay afin de se retrouver dans

les conditions expérimentales de la caméra IR.

F1GURE 3.37 — Maillage de la puce microfluidique a géométrie complexe

Premiére étape : estimation selon x Dans ce cas de figure, un gradient thermique monodimensionnel
est créé entre |'entrée et la sortie de la puce microfluidique selon I'axe x. Ce gradient est établi en imposant
des températures sur les limites droite et gauche de la méme maniére que dans la section 3.1.2. Ensuite,

une vitesse d'écoulement est imposée en entrée de microcanal correspondant a débit de Q = 500 uL.h~".
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La figure 3.38 montre les résultats de simulations en régime permanent pour les conditions sans écoulement
(T°0) et avec écoulement (7). La soustraction d'image est alors effectuée (T* =T — T0).

(a) (b)
TO T
298 298
297 297
o 296 3 206
= 295 = 205
294 294
50 100 150 200 50 100 150 200
X (pixels) X (pixels)
(<) (d)
T* Pe
2
20 20
1
~ 40 1.5 —~ 40
L%] 0
£ 60 1 £ 60
= 80 < g0 05
100 05 100
120 120
50 100 150 200 50 100 150 0
X (pixels)

X (pixels)

F1GURE 3.38 — Champs de température simulés en géométrie complexe avec un gradient thermique selon z;

(a) gradient thermique TO sans écoulement (b) champ de température T avec écoulement (c) soustraction
(T-TO) et (d) nombre de Peclet estimé.

Pour estimer le nombre de Peclet selon z, la méthode utilisée jusqu'a présent est appliquée, en calculant

le coefficient de corrélation spatiale selon z, avec Nax = 5 et une valeur seuil de corrélation S = 0,9.

Cela permet d'obtenir la cartographie de Peclet selon z (figure 3.38a). Comme attendu, la cartographie
obtenue permet de localiser trés nettement les zones d'écoulement selon = (figure 3.38d). Une partie de
I'écoulement selon y est détectée, or selon le modéle, il n'est pas nécessaire d'en tenir compte. De plus,

lorsque le microcanal se divise en deux branches, I'estimation du nombre de Peclet est bien deux fois plus
forte dans la branche mére.

Deuxiéme étape : estimation selon y Dans cette configuration, un gradient thermique selon I'axe y

est créé. Selon le méme principe que précédemment, le champ de température sans écoulement (70) est

d'abord simulé, puis avec écoulement (T), od il est trés difficile de localiser le microcanal a I'oeil nu (figure
3.39).
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3.5. APPLICATION A DES GEOMETRIES COMPLEXES
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FI1GURE 3.39 — Champs de température simulés en géométrie complexe avec gradient thermique selon .

(a) gradient thermique TO sans écoulement (b) champ de température T avec écoulement (c) soustraction
(T-TO) et (d) laplacien.

Sur le champ de température T*, les valeurs peuvent étre positives ou négatives selon la région de
I'écoulement. En effet, pour les parties ot I'écoulement circule dans le sens chaud-froid, T* est positive.
Par contre, pour les parties ol |'écoulement circule dans le sens froid-chaud, alors T est négative. Le signe
du laplacien est directement influencé et inversé par rapport a cette valeur de T (figure 3.39d). De plus,
la dérivée selon Ty (calculée sur le champ T°0) est toujours négative car T'y;41,; < T'y; ; en tout point de
I'image.

La valeur du coefficient de corrélation peut donc dans ce cas étre positive ou négative alors que les

variables sont effectivement corrélées. Les différentes possibilités de corrélation sont résumées dans le tableau
3.5.

| Sens de I'écoulement | T* [ AT* | Ty | Sz |

Chaud - Froid + - - +1
Froid - Chaud - + - -1

TABLE 3.5 — Valeurs de corrélation selon le sens de |'écoulement.

Le coefficient de corrélation spatiale est calculé avec une fenétrage spatial égal 3 Ny = 5 et une valeur
seuil de corrélation égale 3 S = 0,9. La cartographie de corrélation est montrée sur la figure 3.40 il est bien
vérifié que les zones d’écoulements sont bien corrélées 3 +1 ou —1 en accord avec le tableau 3.5.
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F1GURE 3.40 — Cartographie de corrélation pour un écoulement sous gradient selon I'axe y

Cette cartographie de corrélation spatiale est brute, sans sélection des pixels utiles au calcul. C'est
pourquoi elle est parasitée par la forme du maillage, faisant des apparaitre de nombreuses zones plus ou

moins corrélées. Ces zones parasites disparaissent automatiquement dans le calcul du Peclet car il n'y a
aucun écoulement a ces endroits

Il est possible de traiter la valeur absolue de la corrélation, et estimer le Peclet directement, ce qui
aboutit aux estimations de la figure 3.41

y (pixels)

a0

100 150 200
¥ [pixels)

F1GURE 3.41 — Cartographie de Peclet estimé selon y

Mais il est également possible de conserver les valeurs négatives de corrélation et de créer un masque
ternaire (prenant les valeurs —1, 0 ou 1) pour définir le sens de I'écoulement. Un nombre de Peclet négatif

n'as pas de sens physique mais il est utilisé de maniére comparative pour décrire les écoulements de direction
opposée au gradient thermique (figure 3.42)
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3.5. APPLICATION A DES GEOMETRIES COMPLEXES
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FIGURE 3.42 — Cartographie de Peclet estimé selon y avec information sur le sens de I'écoulement

Dans tous les cas (figures 3.41 et 3.42), le nombre de Peclet estimé est stable dans chaque branche et
deux fois plus fort dans une branche mére. 1l est donc maintenant possible de coupler ces informations avec
les estimations selon = pour reconstruire la cartographie compléte de |'écoulement.

Reconstruction du systéme Dans un premier temps, la cartographie de I'écoulement complet est re-
construite sans tenir compte de I'information directionnelle selon y. Pour cela, les estimations de la figure

3.38d sont sommées avec celles de la figure 3.41, ce qui donne la cartographie compléte (figure 3.43).
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F1GURE 3.43 — Cartographie de Peclet estimés en x et y

Dans un deuxiéme temps, la cartographie de I'écoulement complet est reconstruite en tenant compte

de l'information directionnelle, c'est a dire en sommant les estimations de la figure 3.38(d) avec celles de
la figure 3.42. La cartographie de la figure 3.44 est alors obtenue.
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FIGURE 3.44 - Cartographie de Peclet estimés en x et y avec information sur le sens de I'écoulement

La figure 3.45 montre la conservation des débits dans chaque branche. Aprés la premiére ramification,

le nombre de Peclet estimé est deux fois plus faible et il en est de méme pour la deuxiéme ramification.
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F1GURE 3.45 — Peclet estimés en fonction de y pour chaque séparation. Conservation des débits

3.5.2 Etude d'un cas expérimental

Une puce microfluidique dont la géométrie est similaire a celle étudiée dans la partie 3.5.1 a été congue.
La puce est déposée sur une plaque de Silicium et les éléments Peltier sont disposés de maniére a obtenir
un gradient thermique selon z et un gradient thermique selon y (figure 3.46). L'objectif de ces expériences
est d'étudier la capacité a reconstruire une image a partir des estimations selon z et selon 3. C'est pourquoi
seulement 3 débits : 1000, 1500 et 2000 pL.h~' ont été testés.
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3.5. APPLICATION A DES GEOMETRIES COMPLEXES

F1GURE 3.46 — Dispositif expérimental pour I'étude d’une puce microfluidique a géométrie complexe

Premiére étape : estimation selon x Un gradient thermique est créé selon I'axe z. Une fois ce gradient
stable, 1000 images sont enregistrées et moyennées pour obtenir une image en régime permanent (champ
T0). Un débit est ensuite imposé au pousse seringue, et 1000 images sont également enregistrées en régime
permanent (champ T). Le dispositif expérimental ne permet pas d'obtenir des isothermes parfaitement

paralléles mais elles sont stables et le signal est suffisamment fort selon I'axe z. |l semble que le fluide ne
circule pas dans toutes les branches de la puce (figure 3.47).
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FI1GURE 3.47 — Champs de température expérimentaux et estimation du nombre de Peclet avec gradient

thermique selon = , pour Q@ = 1500 pL.h~!. (a) gradient thermique TO sans écoulement (b) champ de
température T avec écoulement (c) soustraction (T-TO0) et (d) nombre de Peclet estimé
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Les champs de températures expérimentaux étant bruités, le nombre de Peclet est estimé avec un peu
plus de souplesse que lors des simulations en appliquant une valeur seuil de corrélation spatiale Sz = 0,7,

toujours en gardant un pas Nz = 5. Un exemple d'estimation du nombre de Peclet est montré sur la figure
3.47.

Deuxiéme étape : estimation selon y Lors du passage a cette étape, il est important de ne pas bouger
le dispositif et la caméra. |l est également important de ne pas changer les réglages d'acquisition de la
caméra. Le Peltier X est éteint alors que le Peltier Y est a sont tour mis sous tension pour créer un
gradient thermique selon y. Les mémes mesures qu'en z sont effectuées, avec les mémes débits, selon le
méme mode opératoire. Les champs de température de la figure 3.48 montre que le fluide ne circule toujours

pas dans les ramifications de la partie supérieure, qui doit étre obstruée ou contenir des bulles d'air.
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F1GURE 3.48 — Champs de températures expérimentaux avec gradient thermique selon y pour Q@ =

1500 uL.h~1. (a) gradient thermique TO sans écoulement (b) champ de température T avec écoulement
(c) soustraction (T-TO) et (d) nombre de Peclet

Reconstruction du systéme Les champs de Peclet estimés en x et en y sont superposés pour reconstituer
I'image de la figure 3.49a. Le circuit emprunté par le fluide lors des mesures est clairement détecté. Il semble
ne pas y avoir d'écoulement dans toute la partie ramifiée supérieure. Mais cette partie est la plus éloignée
des éléments Peltier, donc celle ot le signal thermique est le plus faible. Il se peut donc que I'estimation
dans cette zone ne soit pas aussi précise que dans les autres branches de la puce. De méme, le Peclet est
trés faiblement estimé dans la branche de sortie, 1a ot I'écoulement est supposé le plus fort. La qualité et

I'intensité du signal thermique un donc facteur & prendre compte pour les estimations expérimentales. Par
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3.5. APPLICATION A DES GEOMETRIES COMPLEXES

contre, aucun Peclet n’est estimé dans la branche en z située en bas de I'image, ou le signal thermique
est pourtant trés fort. Il est donc possible d'affirmer qu'il n'y a aucun écoulement dans cette branche.
Une photographie prise dans le visible aprés les mesures confirme le fluide n’a pas circulé dans toutes les
branches de la puce (figure 3.49b). Les branches ol le nombre de Peclet n’est pas estimé coincident avec
les branches obstruées sur la photographie.
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FIGURE 3.49 — (a) Reconstruction des estimations de Peclet selon z et 3, pour Q = 1500 uL.h~ " et (b)
photographie visible de la puce aprés |'expérience.

3.56.3 Perspectives et améliorations

La puce microfluidique étudiée est caractérisée par une géométrie complexe. Lorsqu’elle est mise sous
gradient thermique (selon x et/ou selon y), elle génére des champs de températures ou il est difficile de loca-
liser les différentes parties du microcanal. La méthode de corrélation spatiale, utilisée de maniére judicieuse
en découplant les axes x et y, permet d'aboutir & une trés bonne détection des contours du microcanal,
et d'ajouter des informations sur le sens et la répartition de I'écoulement. Dans notre cas, la direction de
I'écoulement était connue a I'avance, mais cette méthode peut étre trés avantageuse dans le cas d'écou-
lement ni la direction ni l'intensité de I'écoulement ne sont connues. Par exemple, pour des écoulements
sanguins, il serait possible de déterminer s'il y a des veines obstruées ou non. Pour des milieux poreux, avec
des structures beaucoup plus complexes de pores inter-connectés (by-pass, recirculation, intersections...),
ou la direction de I'écoulement dans chaque pore pourrait étre déterminée.

Afin d'améliorer les estimations expérimentales, il faut travailler sur la qualité des gradients thermiques
en x et en y. |l faudrait couvrir une zone plus large avec les éléments Peltier afin d'obtenir des isothermes
droites, parfaitement paralléles ou perpendiculaires aux branches de I'écoulement. Un gradient thermique

circulaire peut également étre imaginé, ce qui permettrait d’'estimer simultanément le Peclet en x et en y.
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3.6 Conclusion

Dans ce chapitre une méthode inverse pour estimer le nombre de Peclet en régime permanent a été définie
et développée. La méthode inverse est basée sur le calcul d'un coefficient de corrélation spatiale qui permet
de traiter des images IR en masse et de sélectionner I'information utile. Les différents modéles thermiques
utilisés ont été validés sur des champs de températures obtenus a partir de simulations numériques.

Le point crucial de ce chapitre est la validation de I'hypothése d’'un modeéle thermique 2D apparent pour
approcher un phénomene 3D. Il a été montré que cette hypothése est valide sur une certaine gamme de
débits ( entre 0 et 1000 uL.h~t). Le régime permanent est le cas le plus défavorable & cette hypothése
car les transferts thermiques selon I'épaisseur ont le temps commencer a s'établir, contrairement au régime
thermique transitoire. Pourtant, les résultats obtenus sont cohérents avec la physique, ce qui montre la
fiabilité de la méthode inverse développée.

Expérimentalement, la méthode a permis de travailler sur des microcanaux droits de différents diamétres
(250 um et 500 pum). Dans tous les cas, I'écoulement microfluidique est clairement détecté et le nombre
de Peclet estimé est proportionnel au débit imposé. L'utilisation d'un modéle 2D avec prise en compte
de I'épaisseur fournit des estimations plus proches de la réalité. Le nombre de Peclet est légérement sous-
estimé lorsque la taille du microcanal est proche de la résolution de la caméra. En effet, pour des estimations
rigoureuses, il est préférable de disposer d’au moins deux pixels dans la largeur du microcanal.

La méthode a également été appliquée expérimentalement sur des écoulements en géométrie com-
plexe. Cela nécessite I'implémentation d’un gradient thermique bidirectionnel permettant de détecter les
écoulements dans chaque direction (x et y). La méthode s'avére trés efficace pour détecter des défauts
d’écoulement notamment les canaux bouchés. Cela peut étre est trés utile dans des cas tels que la caractéri-
sation de I'encrassement des micro-échangeurs ou des écoulements sanguins. De plus, les résultats obtenus

donnent une information sur la direction de |'écoulement.
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Chapitre 4

METHODE D’'ESTIMATION DES
TERMES DE TRANSPORT ET
DE DIFFUSION EN

REGIME TRANSITOIRE :
CHAMPS DE VITESSES ET DE
DIFFUSIVITE

Résumé du chapitre :

L'inconvénient majeur du régime permanent est que seul le nombre de Peclet est estimé. Ainsi, I'objectif
de ce chapitre est de développer un nouveau corps de méthodes en régime thermique transitoire, ce qui
permet d’estimer un paramétre du terme de DIFFUSION : le nombre de Fourier, en complément du nombre
de Peclet. Cette double estimation va permettre d'aboutir & des résultats quantitatifs sur la diffusivité
thermique et les champs de vitesses au sein des microcanaux. Pour cela, un nouveau protocole expérimental
a été mis en place. L'implémentation d’'un écoulement périodique en créneaux, alternant des périodes avec
et sans écoulement, permet d'estimer consécutivement le nombre de Peclet et le nombre de Fourier.

La méthode inverse développée est maintenant basée sur le calcul d'un coefficient de corrélation tem-
porelle. De méme que dans le Chapitre 3, il permet de traiter en masse les images IR et d'utiliser la
physique afin de sélectionner les informations utiles 4 I'estimation. La méthode est d’abord validée sur des

cas numériques puis testée expérimentalement sur des microcanaux droits.
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4.1 Deéveloppement de la méthode d’estimation

4.1.1 Problématique

Dans le chapitre précédent, une étude des écoulements en régime thermique permanent a été réalisée.
L'évolution vers le régime transitoire a pour but d'améliorer et de compléter les estimations mais aussi de
pouvoir accéder a des valeurs absolues du champ de vitesse et de diffusivité thermique. Ces cas instation-

naires, sans terme source peuvent étre modélisés par la relation 4.1 :

1
Fork

,J

ATE.

= PeihTal + Tty ; (4.1)

Il a été montré dans la section 3.2 que |'utilisation d'un coefficient de corrélation nécessite de travailler
sur une équation assimilable a une fonction affine sans ordonnée a I'origine (équation 3.3). Or, ce n’est pas le
cas de la relation 4.1. Il faut donc générer des conditions d'écoulement réduisant le modéle thermique a une
équation simple a un paramétre et permettant d’estimer alternativement le nombre de Fourier et le Nombre
de Peclet. La démarche expérimentale la plus appropriée est de générer des écoulements périodiques de type
créneaux, comme représenté sur la figure 4.1. Dans cette configuration, deux approches sont possibles :

— approche semi-transitoire (estimation du Peclet en régime permanent puis du Fourier en transitoire)

— approche transitoire (estimation de Fourier en régime transitoire puis du Peclet en transitoire)

Approche transitoire
Estimation de Fo Estimation de Pe

vitesse
température

CRENEAU1 CRENEAU2 CRENEAU3

Permanent Transitoire Transitoire
1 1
AT = Pe.Tx AT =|—).Tt AT =Pe.Tx+|—).Tt
Fo Fo
temps
Estimation de Pe Estimation de Fo

Approche semi-transitoire

F1GURE 4.1 — Conditions d’écoulements périodiques de type créneaux

4.1.2 Approche semi-transitoire

Dans cette approche, il s’agit d'estimer préalablement le terme de transport en régime thermique per-
manent. En effet, le premier créneau d'écoulement est régit par la relation 4.2 ou la méthode développée
dans le chapitre 3 est applicable. Le méme principe de mise sous gradient initial et de déformation des
isothermes par I'écoulement est appliqué.
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4.1. DEVELOPPEMENT DE LA METHODE D'ESTIMATION

CRENEAU 1 - Estimation du nombre de Peclet en régime permanent :

Durant le deuxiéme créneau, le débit dans le microcanal est arrété. Le systéme est alors en relaxation,
c'est a dire que les isothermes qui étaient déformées par I'écoulement reviennent a leur position initiale.
Durant cette phase, le modéle thermique est alors purement diffusif et régit par la relation 4.3. L'enregistre-
ment des champs de température durant le deuxiéme créneau permet d'estimer le nombre de Fourier selon

la méthode de corrélation temporelle décrite dans la section 4.1.4

CRENEAU 2 - Estimation du nombre de Fourier en régime transitoire :

1 K

Fo;?‘f; Tti’j

*xk
AT?S = (4.3)

Cette approche permet donc d'estimer consécutivement les deux paramétres recherchés mais nécessite

toujours |'attente du régime permanent.

4.1.3 Approche transitoire

L'approche transitoire débute au deuxiéme créneau sans attendre le régime thermique permanent au
premier créneau. En effet, durant le deuxiéme créneau, les champs de température d'un systéme en relaxation

sont enregistrés. Le nombre de Fourier est estimé a partir de I'équation 4.3.

CRENEAU 2 - Estimation du nombre de Fourier en régime transitoire :

1
Fork

©,J

ATF = Tt} (4.4)

Lors du troisiéme créneau, un écoulement est de nouveau imposé dans le microcanal, le modéle thermique

peut donc étre ré-écrit selon les équations 4.5 et 4.6.

CRENEAU 3 - Estimation du nombre de Peclet en régime transitoire :

k _ * k
Yy = PeiTxi; (4.5)
1
k _ *k k
Yi; =015 — (Foy_ﬂk,_) Tt (4.6)
,]

Ainsi, la valeur du nombre de Fourier estimé durant le créneau 2 est utilisée pour déterminer le nombre
de Peclet durant le créneau 3, en calculant le coefficient de corrélation temporelle entre Y et la dérivée
spatiale T'x.

Il est alors possible de vérifier si le nombre de Peclet estimé en régime permanent (créneau 1) est

identique a celui estimé en régime transitoire (créneau 3).
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4.1.4 Méthode de corrélation temporelle

Contrairement au régime permanent, il ne s’agit plus de traiter des images moyennées mais des matrices
cubes représentant I'évolution temporelle d'un champ de température. Nous allons prendre I'exemple du
créneau 2, ou le modéle thermique dans le microcanal s'écrit selon la relation 4.4. A partir de la matrice
cube de I'observable (température), il est possible de calculer deux autres matrices cubes : le laplacien et
la dérivée temporelle (figure 4.2).

L'objectif est de détecter les pixels vérifiant la relation 4.4. Pour cela, un coefficient de corrélation

temporelle entre les deux variables est défini (équation 4.7).

k=n

n+Nt ((ATZ*f _ij) : (th,j —Ffj))

Sth. = pour n € [1; (K — Nt)]  (4.7)

1,3
—\2 — N2
J Sy (AT - AT ¢ S (s, - Tk

Par analogie avec la méthode de corrélation spatiale, Nt correspond au fenétrage temporel (nombre de

pixels pris temporellement) pour calculer le coefficient St.

Matrice cube AT

y
Nt
I
k=n+Nt
k=n-+1
_-IIII|111]IJJJJIIJJJIIJJJJIIJ“ k=ﬂ
J
Matrice cube T¢
)
r
Nt
1
k=n+Nt
k=n-+1
77||!III]]]lJJJJIlJJJIIJJJJIIJ’ k:ﬂ

J

FIGURE 4.2 — Fenétrage temporel Nt pour le calcul du coefficient de corrélation St

Lorsque le coefficient de corrélation est égal a 1, la relation 4.4 est vérifiée sur le pixel considéré durant
I'intervalle de temps défini. Le nombre de Fourier local est alors estimé selon I'équation 4.8. Par contre, si
le coefficient de corrélation est différent de 1, alors il n’existe aucune relation entre le laplacien et la dérivée
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4.1. DEVELOPPEMENT DE LA METHODE D'ESTIMATION

temporelle. Le nombre de Fourier ne sera pas estimé sur le pixel considéré (équation 4.9). Le résultat est
donc une matrice cube du coefficient de corrélation permettant de repérer les instants ol |'estimation est

possible, et par conséquent une matrice cube du nombre de Fourier estimé est également obtenue.

n+Nt k)2
1 ) \/Z . (AT
ot | = Sti‘j. b N (AT35 )2 lorsque S’tfj -1 (4.8)
o;" ’ n+Nt ’
()
! 0 1 Stk 41 (4.9)
— | = orsque i .
For* 1 “J

Laplacien en fonction de la dérivée temporelle Au regard de I'équation 4.4, il est possible d’étudier
la relation entre le laplacien et la dérivée temporelle avant méme de calculer le coefficient de corrélation.
En effet, en tracant le laplacien en fonction de la dérivée temporelle, plusieurs comportements peuvent étre
observés selon le phénoméne physique, (voir figure 4.3).

0,2 l T T T T T ):rmﬂ]llm
e s

LN CAS2:
-0,2 \\ CAS1: Diffusion pure
= Régime Permanent
g 0,4 L Pas de diffusion
i !
= :
& 06 L i
08| |
! ﬁxﬁﬁw CAS3:
1,0 g -
' Avec terme source
-1,2 j : ) . . .

-0,2 0 02 04 06 08 10 1,2 14 16 1,8
Dérivé temporelle Tt

FIGURE 4.3 — Laplacien en fonction de la dérivée temporelle

— CAS 1 : En régime permanent, la dérivée temporelle et le laplacien sont nuls. Dans ce cas de figure,
tous les points se situent a I'origine.
k
AT =0 (4.10)

— CAS 2 : En mode purement diffusif et en refroidissement, il existe alors une évolution linéaire entre
le laplacien et la dérivée temporelle, passant par le point zéro. Le nombre de Fourier est inversement

proportionnel a la pente de cette droite.

1
AT = | —— | TtF. 411
5= o ) T (4.11)
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— CAS 3 : Lorsqu’un terme source constant apparait dans le modéle, le comportement est également
linéaire mais la droite ne passe pas par zéro.

1
AT — Ttk + k. 4.12
2,] (Fo;”;) 2% (z)w ( )

4.2 Validation de la méthode

4.2.1 Simulations numériques

Il a été montré que les simulations microfluidiques en 3D du régime thermique permanent sont déja trés
coliteuses en terme de temps de calcul et d'espace mémoire a cause des contraintes de précision spatiales.
En régime thermique transitoire, il faut rajouter une contrainte temporelle, c’est 3 dire un pas de temps
proche de la fréquence d’acquisition de la caméra IR. Sachant que la caméra est utilisée a 25 Hz, un pas
de temps de At = 0,04 s est défini.

Nous avons montré et validé le fait qu'il est possible de procéder a des estimations en utilisant un modéle
2D pur a partir d'une simulation 2D. Nous allons donc testé la méthode inverse en régime transitoire sur
des cas numériques générés en 2D. Le maillage utilisé lors des simulations 2D dans le plan (x,y) en régime
permanent est repris (figure 3.17). Le créneau 1 correspondant au régime permanent, la méme image déja
simulée dans le chapitre 3 est réutilisée. Pour les créneaux 2 et 3, les conditions temporelles ci-dessous sont
appliquées.

— ltérations : 250
— Pas de temps : 0,04 s
— Temps simulé : 10 s

Au final, le cycle complet dure ¢ = 30 s divisé en 3 créneaux de durées égales, I'image provenant du
régime permanent étant répliquée 250 fois. Les propriétés physiques thermiques listées dans le tableau 4.1
sont imposées, ce qui permet de calculer les nombres de Fourier et les diffusivités thermiques théoriques
de chaque couche. Avec ces propriétés et les conditions imposées pour la simulation (At = 0,04 s et
Az = 25 um), les nombres de Fourier théoriques sont calculés : Fo = 7,65 pour le fluide et Fo = 35,6

pour le verre.

Couche | Conductivité thermique | Masse volumique | Capacité thermique | Diffusivité thermique
(Wom™tK™1) (kg.m™?) (kJkg 'K (m™2s71)
fluide 0,5 1000 4185 1,19.10 -7
verre 1 2500 720 5,55.10 — 7

TABLE 4.1 — Propriétés physiques et thermiques imposées en simulation

La figure 4.4 représente quelques champs de température extraits de la simulation de créneau 2. Dés lors

que le débit est arrété dans le microcanal, les isothermes se déforment trés rapidement en régime transitoire.
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4.2. VALIDATION DE LA METHODE

t=10s t=102 s
0 0
0.08 0.08
£ S0 0.06 £ S0 0.06
=) =)
- 0.04 - 0.04
1000 0.02 1000 0.02
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 0 500 1000 1500 2000 2500
¥ (pm) ¥ (pm)
t=104 s t=11s
0 0
. 0.08
£ s . £ s 0.06
= =
- . - 0.04
1000 ) 1000 0.02
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 0 500 1000 1500 2000 2500 3000
¥ (jum) ¥ (jum)

FIGURE 4.4 — Champs de température issus des simulations en régime transitoire (@) = 500 pL/h)

L’évolution de la température durant les trois créneaux est tracée pour un point situé au centre du

microcanal (figure 4.5). Les créneaux 2 et 3 (phases transitoires sans et avec écoulement) sont trés clairement
distingués.

0.1 ;

0.09}

0.08f

CRENEAU 1 CRENEAU 2 CREMEAU 3

0.07

Temperature (K)

0.06

temps (s)

F1GURE 4.5 — Température en fonction du temps pendant les simulations en régime transitoire pour un
point situé dans le microcanal

Le créneau 2 étant commun a I'approche semi-transitoire et transitoire, et le probléme du créneau 1 ayant
déja été traité dans le chapitre 3, nous allons donc nous focaliser uniquement sur |'approche transitoire, en
estimant le nombre de Fourier durant le créneau 2 et le nombre de Peclet durant le créneau 3. Ainsi, il sera

possible de comparer les estimations du nombre de Peclet en transitoire et en permanent.
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4.2.2 Estimation du nombre de Fourier et de la diffusivité thermique

D'aprés I'équation 4.4, il existe une relation linéaire entre le laplacien et la dérivée temporelle. Il convient
donc de chercher dans la matrice cube, les images ou cette relation est vérifiée. Dans un premier temps,
I"évolution temporelle de ces deux paramétres est tracée pour un pixel situé au centre du microcanal, afin
de repérer les zones temporelles ou ils sont potentiellement corrélés (figure 4.6). Durant le premier créneau,
le laplacien et la dérivée temporelle sont nuls (régime permanent). Ensuite, durant le deuxiéme créneau, ils
évoluent selon le méme comportement, ce qui suppose qu'ils sont corrélés et que la relation 4.4 est valide
pendant cet intervalle. Durant le créneau 3, les deux paramétres varient de maniére opposée, donc le modéle

n'est a priori plus valide.

Dérivée temporelle
Laplacien

FI1GURE 4.6 — Evolution du laplacien et de la dérivée temporelle pendant le créneau 2 pour un point situé
dans le microcanal

Le laplacien en fonction de la dérivée temporelle est tracé sur la figure 4.7. En dehors du microcanal, le
laplacien et la dérivée temporelle sont effectivement centrés sur zéro. Dans le microcanal, trois zones sont

détectées :

- CRENEAU 2 : I'évolution du laplacien est linéaire et passe par zéro, ce qui confirme la validité du
modéle. En effet dans cette zone, le coefficient de corrélation est égal a 1.

— CRENEAU 3a : dans cette zone, le laplacien décroit avec la dérivée temporelle. Cette zone correspond
a la courte fenétre temporelle ot le laplacien passe d'une forte & une faible valeur. Le coefficient de
corrélation est égal a +1 mais la droite ne passe pas par zéro, car |'écoulement agit comme un terme
source et donc le modéle est vu avec une ordonnée a I'origine.

— CRENEAU 3b : c'est la majeure partie du créneau 3, ol le laplacien augmente lorsque la dérivée
temporelle diminue. 1l y a donc un coefficient de corrélation égal 3 —1. Cela n'a pas de sens physique

et montre que le modéle n'est pas valide dans cette zone.
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4.2. VALIDATION DE LA METHODE

Laplacien

FIGURE 4.7 — Laplacien
dans le microcanal

CREMNEAL 2

’ f X

CRENEAL 3hb

-3 -2 -1 0 1 2 3
Dérivée temporelle x10?

en fonction de la dérivée temporelle durant les simulations pour un point situé

L’évolution temporelle du coefficient de corrélation St entre le laplacien et la dérivée temporelle est

tracée sur la figure 4.8.

La valeur du coefficient de corrélation tend trés clairement vers 1 pendent le

créneau 2 et vers 0 pendant les autres créneaux. Cela permet donc d’estimer le nombre de Fourier dans

les zones corrélées. En réalité, la matrice de corrélation brute indique des valeurs St = —1 dans le créneau

3, ramenées a St = 0 car elle ne permettent pas d’estimer un nombre de Fourier. Par contre, ces valeurs

négatives peuvent servir d'indicateur de la présence de I'écoulement.

0.1

0.0a

Température

0.06

0.05

=
o
=)

=
=
=

Coefficient de Corrélation

temps (s)

F1GURE 4.8 — Coefficient de corrélation St en fonction du temps pour un point situé dans le microcanal

A partir des zones corrélées a St = +1, le nombre de Fourier est calculé, et représenté en fonction du
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temps sur la figure 4.9. Le nombre de Fourier estimé durant le créneau 2 est relativement stable, il est
donc possible de représenter une cartographie moyenne de I'estimation (figure 4.10). Sur la méme figure
est également illustrée une cartographie de la diffusivité thermique calculée a partir du nombre de Fourier,

selon la relation 4.13.

0.0a

=
o
=)

Température

=
=
=

MNombre de Fourier

0.06

0.05

F1GURE 4.9 — Nombre de Fourier estimé en fonction du temps pour un point situé dans le microcanal
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Avec les constantes fixées pour les simulations Az = 25 um et At = 0,04 s.
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FIGURE 4.10 — Cartographies de (a) nombre de Fourier et de (b) diffusivité thermique estimées

Dans le microcanal |'estimation indique un nombre de Fourier moyen de Fo = 7,79, ce qui équivaut a

2 s~ En dehors du microcanal, un nombre de Fourier

moyen de Fo = 35,2 est estimé, ce qui équivaut a une diffusivité thermique de a,erre = 5,52.1077 m2.s~ L.

une diffusivité thermique de aeqw = 1,21.1077 m

A l'interface entre le verre, I'estimation prend une valeur infinie, qui est due au saut de conductivité entre
les deux matériaux. Cependant, dans chaque couche I'écart par rapport aux valeurs théoriques imposées
(tableau 4.1) est de moins de 2%, ce qui permet de valider la premiére étape du travail d'estimation.
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4.2. VALIDATION DE LA METHODE

4.2.3 Estimation du nombre de Peclet et de la vitesse.

Le nombre de Fourier estimé va maintenant étre utilisé pour calculer le paramétre Y définit par |'équation
4.6 et |'estimation du Nombre de Peclet sera effectuée. Afin de réaliser cette étude, la corrélation entre le

paramétre Y et la dérivée spatiale T'x est analysée. Leur évolution temporelle pour un pixel situé dans le

microcanal est représentée sur la figure 4.11.

x 10

X1 g’

Derivée spatiale

—B—Tx

FIGURE 4.11 - Evolution temporelle de la dérivée spatiale et du paramétre Y pour un point situé dans le

microcanal

Il apparait que ces deux variables suivent la méme tendance uniquement durant le créneau 3, 13 ou

elles sont supposées étre corrélées. La variation de Y en fonction de Tz est donc tracée afin de vérifier la

linéarité de leur relation (figure 4.33).

1
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FIGURE 4.12 — Y en fonction de la dérivée spatiale pour un point situé dans le microcanal

Dérivée spatiale 10
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Durant le créneau 3, la relation est parfaitement linéaire et passe par zéro, ce qui signifie que le coefficient
de corrélation est égal & St = +1 et que la relation 4.5 est valide. L'évolution de ce coefficient de corrélation
au cours du temps est vérifiée sur la figure 4.13 et les zones corrélées apparaissent trés nettement au créneau
3.

0.1

0.09

Température
[l
=
oo

=
=
~1

Coefficient de Corrélation
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0 '050 5 10 15 20 25 3
temps (s)

FI1GURE 4.13 - Coefficient de corrélation St en fonction du temps pour I'estimation du nombre de Peclet
(pour un point situé dans le microcanal)

Cependant, dans ce créneau 3 quelques oscillations périodiques inattendues sont observées, qui sont
essentiellement dues a un probléme numérique. Cela permet tout de méme de conserver une forte corrélation

et de calculer le nombre de Peclet selon la relation 4.14.

PN (v

Z;le (Txf,j)Q

Pe:,j = Stﬁj- lorsque Stﬁj —1 (4.14)

Le nombre de Peclet estimé est maintenant tracé en fonction du temps (figure 4.14). Le probléme
numérique des oscillations périodiques se répercute sur les estimations, mais la solution converge vers une

estimation stable du nombre de Peclet.

Un nombre de Peclet moyen de Pe = 0,6489 est estimé en lors de cette étude en régime transitoire a
Q = 500 uL.h~'. Lors des I'étude en régime permanent un nombre de Peclet de Pe = 0, 6968 avait été
estimé pour le méme débit, soit un écart de 7% . Il y a donc une trés bonne adéquation entre les deux
modes d’estimation qui permet de valider I'intégralité de la méthode inverse en régime transitoire.
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FIGURE 4.14 — Nombre de Peclet estimé en fonction du temps pour un point situé dans le microcanal

Les estimations sont répétées pour toutes les valeurs de débits indiquées dans le tableau 3.2. Ainsi,
les estimations des nombres de Fourier et de Peclet moyens sont représentées en fonction du débit sur les
figures 4.15 et 4.16. Les nombres de Fourier estimés pour le verre et pour le fluide sont constants, car
indépendants du débit. Cela permet de mettre en avant la stabilité et la reproductibilité de la méthode.
Le nombre de Peclet estimé suit bien une évolution linéaire avec I'augmentation de débit, et les valeurs
estimées avec la méthode en régime transitoire sont proches des celles estimées avec la méthode en régime
permanent. Les incertitudes ont été calculées selon la méthode décrite dans la section 3.3.3.
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FIGURE 4.15 — Nombre de Fourier moyen estimé en régime transitoire en fonction du débit
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FIGURE 4.16 — Nombre de Peclet moyen estimé en fonction du débit, comparaison avec la méthode inverse
en régime permanent

La connaissance de la diffusivité thermique et du nombre de Peclet permet de calculer la vitesse pour
chaque débit (tableau 4.2). Ainsi, il est intéressant de vérifier que les vitesses estimées sont identiques aux
vitesses imposées lors des simulations. L'écart relatif entre les deux valeurs de vitesses est calculé selon
I'équation 4.15 :

g _ Vimposée — Vestimée % 100 (415)
v Vimposée
Débit (uL.h™") | 500 | 750 | 1000 | 1250 [ 1500 |

vitesse imposée (mm.s~ ') | 3,33 | 4,99 | 6,66 | 8,34 | 10,0
vitesse estimée (mm.s~1) | 3,39 | 4,85 | 6,86 | 8,33 | 9,93
écart relatif =% () 1,80 | 2,80 | 3,00 | 0,12 | 0,70

TABLE 4.2 — Vérification des vitesses estimées

La méthode inverse en régime transitoire est donc un complément essentiel de la méthode inverse en
régime permanent, puisqu’elle permet de donner une information quantitative précise sur le champ de vitesse
du fluide en écoulement dans le microcanal. Les résultats sont trés satisfaisants car les vitesses sont estimées
avec un écart inférieur a 3% par rapport a la théorie.
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4.3 Deémarche pour les estimations expérimentales

4.3.1 Protocole expérimental

Pour cette expérience, le banc expérimental décrit dans la partie 2.4.1 est utilisé. La puce microfluidique
étudiée est composée d'un microcanal droit dans lequel circule de I'eau. La gamme de débit usuelle (500
a 1500 pL.h~1) est imposée et plusieurs créneaux d’écoulements sont générés afin de répéter I'estimation.
La puce utilisée contient un microcanal droit dont les dimensions sont indiquées sur la figure 4.17 :

Largeur: 500 pum
Hauteur : 500 pum
Diamétre hydraulique: 564 um

Taille du pixel caméra: 250 um

=> Canal détecté sur 2 pixels

FIGURE 4.17 — Photographie visible de la puce microfluidique utilisée et dimensions du microcanal

La figure 4.18 montre I'évolution de la température pour un point situé dans le microcanal lors d'une
mesure & 1250 uL.h~'. cela permet de visualiser les différents créneaux avec et sans écoulement. L’ensemble
du signal est assez fortement bruité, ce qui est normal lorsque & température quasi-ambiante (diminution

du rapport signal a bruit).
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FIGURE 4.18 — Evolution de la température au cours du temps pour un pixel situé dans le microcanal

L’acquisition des images est effectuée a 25 Hz, soit un pas de temps de At = 0.04 s. Il arrive que
certaines images ne soient pas enregistrées a intervalle régulier. En effet, il se peut qu'il apparaissent de
légers décalages et que le At ne soit pas constant. Afin de voir I'importance de ce décalage, il est possible
de sauvegarder I'horodatage précis de la prise de vue image par image. Le pas de temps At est tracé en
fonction du temps pour |'expérience a 1250 puL.h~!(figure 4.19).
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La figure 4.19 montre que le pas de temps At varie lors des enregistrements, ce qui peut avoir un
impact sur les estimations. Périodiquement, il peut varier jusqu'a 5% de sa valeur. La valeur moyenne est
exactement At = 0,04 s mais les sauts de valeurs périodiques proviennent de la caméra, qui compense
automatiquement ses propres décalages. Afin de corriger ce probléme, les sauts doivent étre pris en compte
lors des calculs, c'est pourquoi la base de temps (horodatage) est extraite et conservée en mémoire pour

chaque film. Ce probléme est crucial car il engendre un biais important sur les estimations.
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FI1GURE 4.19 — Décalage sur la base de temps lors des acquisitions IR en régime transitoire

4.3.2 Pré-traitement des données

Besoins de pré-traiter Le laplacien et la dérivée temporelle sont calculés a partir du film brut en tempé-
rature. Leur évolution temporelle est tracée sur la figure 4.20. Contrairement aux simulations (figure 4.6),
il est trés difficile de distinguer les zones ou les deux paramétres suivent la méme tendance. Cela provient

du bruit de mesure lors des acquisitions qui est amplifié lors du calcul des dérivées par différences finies.

| [-"I M |‘III| i

Dérivée temparelle Tt
Laplacien AT
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0 10 20 30 40 50 B0
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FIGURE 4.20 — Laplacien et dérivée temporelle en fonction du temps pour un point situé dans le microcanal

Le laplacien est alors tracé en fonction de la dérivée temporelle afin de vérifier s'il existe une relation

linéaire entre les deux (figure 4.21). Le signal est trés fortement bruité, et centré autour de zéro. L'écoulement
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est stoppé durant les créneaux 2 et 4, c’est donc 1a qu'il devrait y avoir une relation linéaire. Or, avec un
tel niveau de bruit il n'est pas possible de déterminer une régression linéaire.

30 T T T T 30 T T T T
* CRENEAU2 * CRENEAU3
0 CRENEAU4 251 ‘ O CRENEAUS
20+ A 20 A
* =]
15 8
* D..EI. Og*ioe LI o
oe e $ogn ] o
10 R =R 8 . 1 10F o o 4 1
T HIHTIG - o o| o 2%
] I g2 g -'ED' . a 5 0.8 4
iy M T
8 oL X3 aRgE°, - 8" § o7 = " Lo
5] 2] ] v
& PR i . S o ] .
= o Peg ?'a BN E ED 8. O S 4 o 5 1
o u] E o 5 o g8 g
= et BT 00t o . H " o g - .
-10p ¥ geoglgl 8o 4 -10 o ® * B oo
¥ g e, ¥ ¥S o By 09 om.y .
o o . Oe a .D.D o me !l. ID .H | 3=
. . B R 151 .. an:. : lﬁﬁ cEg '% ]
Bo o ; RO i
20} DDU - a 4 20 ,58,, lg =3 3;: :' HDDD,
s oo Gl L ' 8 Bogh_v
oe? ] . o
251 tm o d Alfedln taiec.
o o BT, ﬁ'ﬂ .§ iil- .
.30 i i i o i .30 * *50 P .Y &
-8 -6 -4 -2 o] 2 4 6 8 -8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8
Dérivée temporelle, Tt Dérivée temporelle, Tt

(a) (b)

FIGURE 4.21 - Laplacien en fonction de la dérivée temporelle pour des films expérimentaux bruts. Créneaux
2 et 4 sans écoulements (a), Créneaux 3 et 5 avec écoulements (b)

Le coefficient de corrélation entre le laplacien et la dérivée temporelle est tout de méme calculé et les
valeurs obtenues sont représentées en fonction du temps (figure 4.22). Les valeurs de corrélation ne sont
pas suffisamment proche de 1 pour considérer que les deux variables calculées soient corrélées. En effet, le
coefficient de corrélation oscille entre St = 40,5 et St = —0,5 avec un tendance a étre positif durant les

créneaux d’'écoulement et négatif durant les créneaux sans écoulement.
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F1GURE 4.22 — Coefficient de corrélation St en fonction du temps

Dans les conditions expérimentales ci dessus, il n'est pas possible d'estimer le nombre de Fourier, méme
en abaissant la valeur seuil du coefficient de corrélation pour le calcul. Cela ne signifie pas que le laplacien
et la dérivée temporelle ne sont pas corrélés, et que la relation 4.3 n'est jamais valide. Par contre, cela

99



montre que la sensibilité de la mesure par thermographie IR, et le bruit mesuré se répercutent sur tous les
calculs de dérivées par différences finies. En régime permanent ce probléme est inexistant car les images
traitées étaient moyennées dans temps sur 1000 images, ce qui atténue considérablement le bruit. En régime
transitoire, le signal non moyenné brut est traité. Il faut donc trouver un moyen d’éliminer le bruit de mesure
et de réduire I'erreur induite par les dérivées. Il est montré que les techniques de dérivations utilisées peuvent
avoir un grand impact sur la qualité des signaux dérivées (voir annexe C).

Filtrage passe-bas En traitement du signal, les filtres sont trés largement utilisés et il existe de nombreux
types de filtrage : filtre passe haut, passe bas, passe bande [37]. Au regard du signal temporel obtenu
expérimentalement 4.18, un filtre passe bas semble étre la meilleure option. En effet, I'objectif est d'éliminer
les hautes fréquences correspondant a du bruit de mesure et de conserver les basses fréquences correspondant
au comportement physique du systéme.

L'utilisation d’un filtre passe bas nécessite de déterminer dans un premier temps la densité spectrale de
puissance ou PSD (Power Spectral Density) du signal, c'est a dire la distribution des composantes spectrales.
Plusieurs méthodes sont possibles pour estimer la PSD d'un signal, par exemple Capon, Balckman-Tukey,
Bartlett, et Welch. Ces différentes méthodes permettent de représenter le périodogramme du signal. Nous
retenons la méthode de Welch [98] car elle n'introduit pas de biais lors du calcul. Ensuite une fréquence
de coupure est choisie, au dela de laquelle toutes les fréquences du signal seront éliminées. L’élimination
des hautes fréquences est effectuée par l'intermédiaire d'une fonction de transfert définissant le filtre. Ici,
un filtre de Butterworth est choisi pour ses propriétés a conserver un gain constant dans la bande passante,

contrairement aux types de filtres (Tchebychev, elliptiques...)
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FIGURE 4.23 — (a) Densité de puissance spectrale et (b) filtrage temporel sur un signal bruité issu des
simulations

Lors de I'application des filtres, il arrive qu’un certain décalage temporel soit induit par la méthode. C'est
pourquoi une fonction a été sélectionnée dans le logiciel Matlab permettant d'appliquer le filtre dans le sens
des temps croissants puis dans le sens inverse (temps décroissants), afin de corriger et d’éviter I'apparition
de ce genre de décalage.

Le signal en température extrait des simulations est bruité (voir figure 4.5). La densité spectrale de ce
signal bruité est déterminée et un filtre passe bas avec un seuil de coupure égal 3 0.6 H z est appliqué 4.23.
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4.4. RESULTATS EXPERIMENTAUX

Le signal filtré suit le signal original avec une trés bonne cohérence, sans décalage, ni introduction de biais.

Cette méthode posséde de nombreux avantages tels que la rapidité de calcul, la simplicité d'implémen-
tation, et la maitrise du seuil de coupure pour ne pas tronquer l'information essentielle. De plus, il est
possible d’appliquer un filtre & chaque étape de la méthode inverse. En effet si les matrices de laplacien et

dérivée temporelle sont encore trop bruitées a cause des différences finies, un filtre passe bas temporel peut
encore une fois étre appliqué.

Séparation et moyenne des créneaux Les créneaux de débits fournissent un signal thermique périodique
et reproductible dans le temps. Il est possible de profiter de la reproductibilité des périodes pour moyenner
le signal par période et ainsi augmenter le rapport signal a bruit. Les créneaux avec et sans écoulement sont

donc séparés, puis moyennés. Les étapes de pré-traitement du signal brut sont résumées sur la figure 4.24.

Signal brut périodique

@ !

A
- h
Moyennes par période | ©| " 2et4d
’ C o

0 T 1 |

@ e 2e00)

o
Filtrage spatial et N o A

temporel

EEREREE
FaN

FIGURE 4.24 — Etapes de pré-traitement des données avant inversion

4.4 Résultats expérimentaux

4.4.1 Estimation du nombre de Fourier et de la diffusivité thermique

La figure 4.25 montre des exemples de champs de température extrait du créneau 2, lorsque le débit
est arrété pour la premiére fois dans le microcanal.

Pré-traitement. Dans un premier temps, le signal brut est pré-traité selon les étapes définies dans la sec-
tion précédente. La figure 4.26(a) représente les profils de température de chaque créneau sans écoulement
(créneaux 2 et 4) et montre que les profils sont reproductibles, ce qui permet de calculer une moyenne. Une
fois la moyenne effectuée (figure 4.26(b)), le filtrage passe-bas est appliqué sur ce signal. Selon la PSD du

signal moyenné (figure 4.26(c)), un seuil de coupure égal 3 1 Hz est appliqué pour obtenir le signal filtré
temporellement (figure 4.26(d)).
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FIGURE 4.25 — Exemples de champs de température expérimentaux lors du créneau 2 (Q = 1500 uL.h™1)

(@) by
7980 : 7980 :
——CRENEAU 2 —Moyenne des CRENEAUX 2 et 4
7960 : ——CRENEAU 4 || 7960 ' : : ]
7940 7940
7920 = 7920
g g
(]
£ 7900 £ 7900
T T
9 7880 ‘0 7880
£ £
2 7860 2 7860
7840 7840
7820 7820 ; : i 1
T’8000 2 4 6 8 10 12 T’BUOO 2 4 6 8 10 12
temps (s) temps (s)
(© (d
2500 ; T T 7960 T : : . .
: : i : ——-Signhal moyenné
79401 Y — Signhal moyenné gtﬁltré_
2000 1 : :
7920
o =
£ =
*g 1500 1 o 7900
o 3
v ®
2 g 7880
£ 1000 1 g
[ : (7]
=} : i
Seuil de : : 7860
coupure : :
7840
0 1 2 3 4 5 T’8200 2 4 6 8 10 12
fréquence (Hz) temps (s)

FIGURE 4.26 — Pré-traitement des données issues des créneaux sans écoulement.
(a) créneaux 2 et 4 sans écoulement (b) moyenne des créneaux 2 et 4 (c) PSD du signal moyenné (d) signal
moyenné et filtré

102



4.4. RESULTATS EXPERIMENTAUX

Laplacien en fonction de la dérivée temporelle. Le laplacien et la dérivée temporelle sont calculés a
partir du signal moyenné et filtré, en utilisant les différences finies. La figure 4.27 représente |'évolution du

laplacien en fonction de la dérivée temporelle pour un point situé dans le microcanal.

L S B

Laplacien
o

_ I i i i I i i I
1%1 -08 -06 -04 -02 0 02 04 06 08 1

Dérivée temporelle

FIGURE 4.27 — Laplacien en fonction de la dérivée temporelle sur le signal moyenné et filtré pour un point
situé dans le microcanal

En comparaison avec la figure 4.21, une tendance linéaire se dégage. Cela confirme I'existence d'une
relation linéaire entre le laplacien et la dérivée temporelle ainsi que la validité du modéle thermique. L'ex-
trapolation linéaire de la droite passerait par le point zéro a I'origine, ce qui correspond renforce I'hypothése
de la validité du modéle thermique. Cependant, les points expérimentaux ne passent pas par zéro car il

faudrait attendre le régime quasi permanent (laplacien et dérivée temporelle nuls).

Corrélation et estimation. Le calcul du coefficient de corrélation est effectué en choisissant judicieuse-
ment la taille de la fenétre temporelle Nt. En effet, la relation entre le laplacien et la dérivée temporelle est
linéaire sur un intervalle de temps assez long, mais localement quelques perturbations sont observées. Si la
taille de la fenétre temporelle est trés courte, le coefficient de corrélation sera soit trés fort (+1), soit trés
faible (—1) selon le moment ou il est calculé. Dans une zone de perturbations, le coefficient sera locale-
ment trés faible (—1) alors que la tendance prouve le contraire. Il faut donc choisir une fenétre temporelle
suffisamment large, ce qui engendrera une diminution du coefficient de corrélation (entre +-0.9 et +1) mais
indiquera qu'il y a effectivement une relation linéaire entre le laplacien et la dérivée temporelle, malgré les
perturbations locales. La figure 4.28(a) montre I'influence de la taille du fenétrage temporel. Un exemple
de cartographie de corrélation est illustré sur la figure 4.28(b), ou le microcanal est clairement détecté.
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FIGURE 4.28 — Coefficient de corrélation St entre le laplacien et la dérivée temporelle.
(a) Exemple de cartographie instantanée a t = 3,5 s et (b) évolution en fonction du temps pour un point
situé dans le microcanal.

REMARQUE :

Les isothermes ne sont pas suffisamment déformées hors du canal. De ce fait, la dérivée temporelle ainsi
que le laplacien sont quasiment nuls, et le coefficient de corrélation est inférieur & la valeur seuil dans les

zones hors-canal. Ces zones sont automatiquement éliminées.

Cartographie de Fourier et de la diffusivité thermique. Le nombre de Fourier est calculé a partir
des cartographies de corrélation. Les estimations brutes conduisent au nombre de Fourier apparent Fox
mais nous calculons et présentons directement les nombres de Fourier Fo, calculés avec la constante K2.
L'estimation est stable au cours du temps et permet d'établir une cartographie du nombre de Fourier moyen
dans le microcanal (figure 4.29 (a)). La cartographie du nombre de Fourier estimé montre que |'estimation
est bien localisée et permet de détecter précisément le microcanal. De plus, le profil du nombre de Peclet

estimé selon I'axe z, indique que |'estimation est relativement stable le long du microcanal.
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4.4. RESULTATS EXPERIMENTAUX
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FIGURE 4.29 — Nombre de Fourier estimé pour un débit Q = 1500 uL.h !
(a) Cartographie du nombre de Fourier moyen dans le temps et (b) profil le long de I'axe 2 du microcanal

Connaissant la fréquence d’acquisition donc le pas de temps entre chaque image (At = 0,04 s), et la
taille du pixel de la caméra (Axz = 250 pum), il est possible de calculer la diffusivité thermique en utilisant la
relation 4.13. La figure 4.30 A représente une cartographie de la diffusivité moyenne estimée lors d'un essai
a Q = 1500 puL.h~". La diffusivité thermique de I'eau peut étre calculée dans les conditions expérimentales
selon la relation 4.16 :

Aeaw 0,6
Pean-CPeauw 1000 x 4180

Uthéorique = ~1,5.107" m?s! (4.16)

En répétant les mesures pour plusieurs débits, le nombre de Fourier moyen est indépendant du débit. De
méme, la diffusivité thermique estimée est constante en fonction du débit imposé expérimentalement (voir
figure 4.30 (b)). L'incertitude sur I'estimation de la vitesse moyenne est calculée d’aprés I'écart type des
estimations sur chaque pixel, en prenant un intervalle de confiance de 95 %, comme décrit dans la partie
3.3.3. Les différents débits testés fournissent une estimation cohérente avec des écarts entre 5 et 30 % par

rapport a la valeur théorique, qui est toujours comprise dans les barres d’erreur des estimations.
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FIGURE 4.30 — Diffusivité thermique estimée expérimentalement.
(a) cartographie de la diffusivité thermique et (b) diffusivité thermique moyenne estimée en fonction du
débit

4.4.2 Estimation du nombre de Peclet et de la vitesse

La figure 4.31 montre des exemples de champs de température extraits du créneau 3, lorsque le débit est
de nouveau imposé dans le microcanal. Les isothermes dans le microcanal sont instantanément déformées,

ce qui permet de localiser le microcanal.

Pré-traitement. La figure 4.32 (a) montre qu'il est également possible de moyenner les deux créneaux
d’écoulement afin de réduire le bruit de mesure (figure 4.32 (b)). Sur ce signal, un filtre passe-bas temporel
est appliqué avec un seuil de coupure définit 8 1 Hz d'aprés la PSD (figure 4.32 (c)). Il est possible d’ajuster
plus finement le seuil de coupure mais nous choisissons de fixer le méme seuil de coupure que celui imposé

lors du pré-traitement des créneaux 2 et 4.
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4.4. RESULTATS EXPERIMENTAUX
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FIGURE 4.31 — Exemples de champs de température expérimentaux lors du créneau 3 (Q = 1500 uL.h 1)
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FIGURE 4.32 — Pré-traitement des données issues des créneaux avec écoulement.(a) créneaux 3 et 5 avec
écoulement (b) moyenne des créneaux 3 et 5 (c) PSD du signal moyenné (d) signal moyenné et filtré
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Paramétre Y en fonction de la dérivée spatiale. Une fois les images moyennées et filtrées, le paramétre
Y est calculé en utilisant la cartographie de nombre de Fourier moyen, le laplacien et la dérivée temporelle,
puis il est tracé en fonction de la dérivée spatiale T'x sur la figure 4.33. Une relation linéaire se dégage trés
clairement. Puisque le régime quasi permanent n’est pas encore atteint, la dérivée temporelle, le laplacien
et par conséquent le paramétre Y ne sont jamais nuls, c'est pourquoi les points expérimentaux ne passent
par zéro. Cependant, I'extrapolation de la tendance linéaire passe par le point zéro, ce qui confirme que
durant ces créneaux d'écoulement, le modéle thermique est bien définit par les équations 4.5 et 4.6.

AT - (1/F0). Tt

Y

2 A 0 1 2 3 4 5
Dérivée spatiale, Tx

FIGURE 4.33 — Paramétre Y en fonction de la dérivée spatiale pour un point situé dans le microcanal

Corrélation et estimation. Le coefficient de corrélation est calculé avec les paramétres suivants : Nt =
25 et une valeur seuil St = 0,9. La figure 4.34 (a) illustre une cartographie instantanée du coefficient de
corrélation entre le paramétre Y et la dérivée spatiale Tz et la figure 4.34 (b) montre |'évolution temporelle
de ce coefficient pour un point situé dans le microcanal. Il existe une trés forte corrélation dans tout le
microcanal et sur toute la durée du créneau, ce qui indique la présence de I'écoulement et permet de le

localiser avec précision.
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4.4. RESULTATS EXPERIMENTAUX
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FIGURE 4.34 — Coefficient de corrélation entre Y et la dérivée spatiale T'z.(a) exemple de cartographie de
corrélation instantanée (b) évolution au cours du temps pour un point situé dans le microcanal

Cartographie du Peclet et champ de vitesse. Le nombre de Peclet est estimé a partir des matrices de
corrélation. Un exemple pour I'essai a Q = 1500 puL.h~! est illustré sur la cartographie de la figure 4.35(a).
L’écoulement est bien localisé sur 2 pixels, en accord avec les dimensions indiquées sur la figure 4.17. Le
profil du nombre de Peclet estimé selon I'axe z est illustré sur la figure 4.35(b). L'estimation est stable sauf
en entrée de canal, toujours & cause des effets 3D de thermalisation dans cette zone.

Connaissant la taille du pixel (Axz = 250 pm), ainsi que la diffusivité thermique préalablement estimée,
il est possible de calculer la vitesse locale selon la relation 4.17 :

estimé estimée
Pef? X ag’;

Vij = - Az L (4.17)

Le champ de vitesses locales est donc représenté sous forme de cartographie, comme sur la figure 4.36.
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FIGURE 4.35 — Nombre de Peclet estimé pour un débit Q = 1500 uL.h~!. (a) exemple de cartographie de
Peclet et (b) profil le long de I'axe & du microcanal.
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FIGURE 4.36 — Exemple de cartographie de champs de vitesse pour un débit Q = 1500 pL.h~?

A partir de ce champ de vitesse, la vitesse moyenne selon x et y est déterminée. La distribution gaussienne

des vitesses locales sur chaque pixel permet de calculer une incertitude selon le principe détaillé dans la

partie 3.3.3.

Premiérement, la vitesse estimée est linéaire en fonction du débit, ce qui est en accord avec la physique.

De plus, I'ordre de grandeur des vitesses estimées (mm.s~!) correspond aux gammes de vitesses pour ce

type et cette taille de microcanal. La vitesse théorique est calculée de la maniére suivante 4.18 :
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4.4. RESULTATS EXPERIMENTAUX

Qimposé (4. 18)

Vthéorique = Q

(), étant la section du microcanal (en m?).

L'incertitude relative au débit imposé avec le pousse seringue est de I'ordre de 3% [33]. L'incertitude
sur la taille caractéristique du microcanal n'est pas connue, mais le processus de fabrication du microcanal
nécessite plusieurs étapes (photolithographie, moulage, collage) ajoutant une incertitude sur la largeur et
la hauteur exactes du microcanal. De plus, le PDMS est trés légérement déformable lorsque I'écoulement
est important, et il n'est pas possible de quantifier cette erreur induite par la déformation des parois, ni a
partir de quel débit ce phénoméne apparait. La vitesse théorique calculée est donc elle aussi soumise a une
incertitude.

C’est pourquoi nous pouvons affirmer que les valeurs de vitesses estimées sont suffisamment proches
des valeurs indicatives de vitesse théorique, et permettent d’établir une régression linéaire, incluant toutes
les barres d'erreur. Les écarts observés sont de l'ordre de 15% sur des valeurs de vitesses de I'ordre du
mm.s~ .

Cette série de mesures a donc permis de retrouver avec une grande précision des valeurs de vitesses
moyennes au sein de I'écoulement. Cette information quantitative est essentielle dans la caractérisation
des systémes microfluidiques. Il est envisageable d'utiliser un objectif IR microscope qui permettrait de
représenter plus largement le champ de vitesse au sein de I'écoulement de maniére non intrusive et viendrait
concurrencer les résultats obtenus en micro-PIV, dont I'instrumentation est beaucoup plus difficile & mettre
et délicate 3 mettre en oeuvre (voir partie 2.1.4.1).
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4.5 Conclusion

La méthode de calcul en régime transitoire permet de compléter les informations obtenues en régime
permanent. En effet, seulement le nombre de Peclet était estimé, mais les estimations supplémentaires du
nombre de Fourier et de la diffusivité thermique permettent de calculer la vitesse du fluide. Numériquement
et expérimentalement, la diffusivité thermique estimée est toujours constante alors que la vitesse estimée
est bien proportionnelle au débit et trés proche de la valeur de vitesse théorique (moins de 10% d’erreur).

Expérimentalement, la difficulté d’application de la méthode est due au rapport signal/bruit et 3 la
sensibilité de la mesure par thermographie IR. Le signal d’entrée en température est fortement bruité
et nécessite des étapes de pré-traitement et d'amélioration du signal (filtres, moyennes...). Néanmoins,
I'application d’un filtre passe bas temporel permet d’estimer avec suffisamment de précision les nombres de
Fourier et de Peclet. Avec la méthode mise en place, il est possible d'établir

- des cartographies de diffusivités thermiques

- des cartographies de champs de vitesses.

Ces résultats sont des paramétres clés qui sont mesurés in situ quelque soit le design des microcanaux,
et représentent une étape préalable incontournable pour I'estimation de termes sources.

Ces informations quantitatives constituent des résultats trés intéressants qui sont capables de concurren-
cer les méthodes actuelles telles que la micro-PIV. L utilisation d’'un objectif microscope devrait permettre
d’améliorer a résolution de déterminer avec encore plus de précision le champs de vitesse au sein du micro-
canal.

Les perspectives d'améliorations doivent s'orienter vers le traitement du signal thermique spatialement
et temporellement. Plusieurs pistes sont & examiner, notamment I 'utilisation de la SVD (Singular Value
Decomposition) et d'un filtre de type convolution.
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Chapitre 5

APPLICATIONS DES METHODES
DEVELOPPEES :

ESTIMATION DE TERMES
SOURCES

Résumé du chapitre :

Ce chapitre est entierement dédié a I 'utilisation des méthodes mises en place dans les chapitres précédents
pour l'estimation de TERMES SOURCES. En effet, dans de nombreuses applications de la microfluidique il
est important de pouvoir détecter des sources de chaleur et surtout de pouvoir les quantifier. Par exemple,
en chimie il est intéressant de développer des méthodes de mesures calorimétriques. En micro-injection ou
dans les procédés de mise en forme, les effets de la dissipation visqueuse sont encore souvent négligés alors
qu'ils peuvent jouer un réle sur la qualité de I'écoulement, et donc du produit fini.

En début de chapitre, une réaction chimique exothermique (acide/base) est étudiée en régime permanent
dans un microcanal. La méthode inverse définie au chapitre 3 permet de mesurer I'enthalpie de réaction
avec un grande précision .

Puis, le cas d’'un changement de phase est illustré en prenant I'exemple de la cristallisation de I'eau
dans un microcanal. Cela permet d’appliquer la méthode inverse du chapitre 4 et de suivre un terme source
mobile.

Enfin, ce chapitre se termine sur une ouverture vers la caractérisation et |'observation des effets de
dissipation visqueuse aux micro-échelles. Tous les outils d'estimations sont déja mis en place mais il faut
dans un premier temps concevoir un banc microfluidique permettant de visualiser les échauffements diis a

des termes sources de dissipation visqueuse.
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5.1 Mesure de I'enthalpie d'une réaction chimique

5.1.1 Démarche expérimentale

L’objectif est de pouvoir estimer un terme source généré au sein d'un écoulement microfluidique. Pour
cela, une réaction chimique exothermique est étudiée, dont la cinétique est rapide et I'enthalpie de réaction
connue dans la littérature. La réaction chimique considérée est une réaction acido-basique entre I'acide
chlorhydrique (HC1) et I'hydroxyde de sodium (NaOH) (équation bilan 5.1) :

HCl + NaOH S Hy0 4+ NaCl (5.1)

Cette réaction a déja été étudiée en microfluidique [33] mais le terme source a été estimé de maniére
qualitative. L’objectif de ce travail est donc de fournir une estimation quantitative, permettant de déterminer
I'enthalpie de réaction. Lorsque cette réaction a lieu en microcanal, le modéle thermique est alors écrit selon
la relation 5.2.

AT;:j + ‘I)CiJ' = PG;jTl‘iJ‘ (52)
Avec,

Per s — ()\ef.goc.Aajz (5.3)
rer +Ageg)
®c; ;, est le terme source de réaction chimique écrit sous forme discrétisée. Il est non quantitatif car il
exprimé en unité caméra (DL); ., est la source de chaleur dégagée par la réaction, (en W.m=3).
Dans I'équation 5.2, il y a deux inconnues : le nombre de Peclet et le terme source. Il faut donc envisager

plusieurs étapes consécutives pour estimer les paramétres un a un :

1. Etalonnage du Peclet sans terme source :
AT:J = Peijxi’j (54)

2. Estimation du terme source de réaction chimique (en utilisant les valeurs de Peclet estimées en lors
de I'étape 1).
@Cid‘ = PGZJ»TJ},‘J — AT* (55)

)
3. Calibration de la puissance dégagée pour déterminer le flux réel en unité SI (W)

Pour la derniére étape, une puissance électrique dissipée par effet Joule et parfaitement maitrisée est
appliquée dans le microcanal. L'élévation de température provoquée par cette puissance dissipée est ensuite
enregistrée avec la caméra. Une puce microfluidique dédiée a cette mesure a été spécialement concue,
permettant de faire les trois étapes consécutivement. Cette puce est fabriquée selon le protocole décrit dans
la partie 2.1.1.2 sauf qu'un dépot d'or trés fin est ajouté sur la lame de verre. Ce dépot d'or, transparent
aux IR, extrémement fin et conducteur est connecté 3 des électrodes pour injecter un puissance électrique

spatialement uniforme.
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5.1. MESURE DE L'ENTHALPIE D'UNE REACTION CHIMIQUE
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FIGURE 5.1 — (a) photographie et (b) schéma en coupe de la puce microfluidique utilisée pour I'étude d'une
réaction chimique

5.1.2 Etalonnage du Peclet

Les mesures sont effectuées avec le méme banc expérimental et la méme démarche d’estimation que
dans la section 3.4. Les débits testés varient entre 200 et 750 pL.h ™!, ce qui correspond a la gamme utilisée
par la suite pour la réaction chimique. Les nombres de Peclet estimés pour chaque débit sont tracés en
fonction de la longueur de la puce (figure 5.2).
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FIGURE 5.2 — Etalonnage du Peclet.
(a) Exemple de cartographie et (b) estimation selon la longueur de la puce.
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La cartographie du nombre de Peclet estimé illustrée a la figure 5.2(a) montre que le microcanal n'est
pas parfaitement paralléle aux pixels de la caméra. Un traitement d'image permet d'extraire uniquement
les valeurs correspondant a I'écoulement, qui sont ensuite représentées en fonction de la longueur sur les
courbes de la figure 5.2(b).

Les estimations sont suffisamment stables entre les pixels © = 0 et = 120, cela permet de tracer le
Peclet moyen dans le microcanal en fonction du débit imposé (figure 5.3). L'évolution est effectivement
linéaire, et la régression permet d'extrapoler le nombre Peclet pour les débits inférieurs & 200 puL.h~1.
L'étalonnage a été effectué dans une gamme de débit inférieure 3 1000 pL.h~!, gamme dans laquelle nous
avons montré au chapitre 3 la validité de la méthode d’estimation en régime permanent.

Peclet estimé (-)
B

O Experimental
: : — Linéaire
1 1 1 1 1 T T ]
0 100 200 300 400 500 600 700 800
Q (L. h

FIGURE 5.3 — Etalonnage du Peclet estimé en fonction du débit imposé

5.1.3 Estimation du terme source

A l'issu de la calibration de I'écoulement, la relation entre le Peclet et le débit total imposé dans le
microcanal est désormais connue. Lors de la réaction chimique, les débits d'acide et de base seront toujours
égaux et fixés au pousse seringue.

Qacide = Qbase (56)

Q = Qacide"’Qbase (57)

Une fois les débits de réactifs imposés, la réaction démarre instantanément en entrée de canal, ce qui
permet de visualiser un échauffement localisé (figure 5.4). 1000 images sont enregistrées et moyennées pour
obtenir une image en régime permanent. Pour les acquisitions d'images de la réaction acide/base, il n'est

pas nécessaire de créer un gradient thermique entre |'entrée et la sortie du canal comme il est fait pour
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5.1. MESURE DE L'ENTHALPIE D'UNE REACTION CHIMIQUE

I'estimation de Peclet. Ici, la réponse thermique provient uniquement du terme source chimique. Toutefois,
I'état thermique du systéme avant réaction (7°0) est enregistré et soustrait & chaque image obtenue avec
réaction (7). Ainsi, I'étude est effectuée sur un champ de température soustrait (7% =T — T0).

y (pixels)

T dem 15
10
—
20 40 60 80 100 120 0

X (pixels)

FIGURE 5.4 — Champ de température T* mesuré lors de la réaction acide/base C' = 0,5 mol.L~! pour
Qacide = 100 pL.h~1

A partir du champ de température T* et de la connaissance du Peclet, il est possible de calculer le
terme source en unité caméra (DL) selon la relation 5.5. Un exemple de cartographie obtenue est illustré

sur la figure 5.5. Le terme source est bien localisé en entrée de canal puis nul dans le reste du microcanal,
la réaction est donc bien totale.

=
(=]

y (pixels)
S

30

IS
(=]

60
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FIGURE 5.5 — Cartographie de terme source chimique estimé pour Qucige = 100 uL.h~!

Le profil de ce terme source est tracé selon la longueur du canal, pour chaque débit (figure 5.6). Le

terme source dégagé par la réaction est bien proportionnel au débit (lorsque le débit augmente,la quantité
de matiére réactive augmente).
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F1GURE 5.6 — Terme source chimique estimé en fonction de la longueur du microcanal

Pour obtenir le flux total dégagé par la réaction chimique & chaque débit, il faut intégrer le terme source

estimé sur la longueur du microcanal. Cependant, il faut d'abord convertir ce terme source en unité SI ().

5.1.4 Calibration de la puissance

Lors de cette étape une puissance électrique est imposée dans le microcanal a I'aide du dépét d'or.
Le microcanal est préalablement rempli d'eau pour se retrouver dans les mémes conditions expérimentales
que la réaction chimique (les réactifs utilisés étant dilués dans I'eau, cela permet de considérer que leurs
propriétés thermiques sont identiques a celle de I'eau). Les puissances dégagées par la réaction chimique
sont de I'ordre de la dizaine de mW, ainsi, plusieurs puissances électriques sont imposées sur gamme allant
0 a 63 mW, en réglant la tension et l'intensité au générateur selon les valeurs résumées dans le tableau
51:

[U) [ 1 (mA) [P (mW) |

0.2 7 1.4
0.4 13 5.2
0.6 19 114
0.8 26 20.8
1.0 32 32.0
1.2 38 45.6
1.4 45 63.0

TABLE 5.1 — Puissances électriques imposées lors de la calibration

Une fois la puissance imposée, et le systéme stable thermiquement, 1000 images sont enregistrées et

moyennées pour obtenir une image en régime permanent (figure 5.7).
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5.1. MESURE DE L'ENTHALPIE D'UNE REACTION CHIMIQUE
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FIGURE 5.7 — Champ de température de la puissance dissipée par effet Joule avec le dépét d'or pour
P=11,4mW

Dans cette configuration, il n'y pas d'écoulement mais seulement un terme source de nature électrique
©w (en W.m™3). Le systéme est donc modélisé selon la relation 5.8 :

dw; ; étant le terme source électrique, sous forme discrétisée et modélisée selon la méme méthode que
le terme source chimique. Il est donc exprimé avec la méme unité caméra (DL).

2
Cor-Puw- AT

Qw,; ; = — L TwTT 5.9
Wi ()\oreor + )\geg) ( )

Il s’agit donc de calculer le laplacien de I'image enregistrée pour déterminer le terme source en unité

caméra (DL). Sur la figure 5.8, le microcanal ainsi que les électrodes sont trés nettement distingués

y (pixels)

1

20 40 50 ga 100 120 140 160
i (pixels)

FIGURE 5.8 — Terme source électrique observé (DL ) pour P = 11,4 mW

Le flux observé en DL est ensuite intégré sur la totalité du canal et le flux total en DL est tracé en
fonction de la puissance imposée en W (figure 5.9). Dans la gamme de puissances testées, le terme source
observé est directement proportionnel a la puissance électrique. Cela permet d’établir une relation linéaire
qui servira a convertir le terme source chimique estimé en DL en flux de chaleur réellement dégagé en

W . L'ordonnée a I'origine étant trés faible et la parfaite linéarité confirment le fait que les pertes soient
négligeables.
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P (mMW) = 0.011*0w (DL) - 1.2
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FI1GURE 5.9 — Calibration du terme source estimé en fonction de la puissance imposée

5.1.5 Enthalpie de réaction

A partir de la figure 5.6, le terme source total est calculé pour chaque débit en intégrant chaque pic.
Ces valeurs sont ensuite reportées a la régression linéaire déterminée par la calibration en puissance (figure

5.9) et le flux de chaleur total dissipé par la réaction ¢, est obtenu en unité SI (W).

Le flux de chaleur total dégagé par la réaction est proportionnel 3 I'enthalpie de la réaction (AH) et

s'exprime selon la relation 5.10 :

¢c = A-[—1—~62m~X (510)

Qm = Qacide~cacide (511)

Qm, étant le débit molaire (mol.s~!) en réactif limitant et , le taux d’avancement la réaction. Dans
notre cas, I'acide et la base sont en quantité équimolaire 3 Cyeige = 0.5 mol.L™1, et la réaction est totale
(x = 1). Il est donc possible de tracer la puissance réellement dissipée par la réaction chimique en W, en
fonction du débit molaire @, (figure 5.10).

La relation entre le flux dégagé et le débit molaire est parfaitement linéaire. Le coefficient directeur
de la régression linéaire donne directement la valeur de I'enthalpie de réaction. Une enthalpie de réaction
AH = 57 kJ.mol™! est estimée alors que la littérature [51] une valeur de 56 kJ.mol™!, soit un écart
de 1,8 % et une récente étude avec un calorimétre milifluidique [34] a permis d'estimer cette enthalpie
de réaction a 57 kJ.mol~'. La méthode proposée permet donc d'estimer I'enthalpie avec une trés bonne

cohérence.

120



5.1. MESURE DE L'ENTHALPIE D'UNE REACTION CHIMIQUE
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FIGURE 5.10 — Puissance dégagée par la réaction chimique en fonction du débit molaire
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5.2 Changement de phase, cristallisation de |'eau

5.2.1 Problématique

Le changement de phase est un phénoméne largement étudié, impliquant des concepts physiques, chi-
miques et thermodynamiques. La cristallisation est un aspect du changement de phase : le passage de I'état
liquide a I'état solide. la compréhension et I'optimisation des mécanismes de cristallisation est un besoin
essentiel pour des applications allant de la recherche au monde industriel [68]. Lors de I'étude de la cristalli-
sation, I'information recherchée (cinétique, croissance, pureté, énergie...) dépend du domaine d'applications
et I'approche expérimentale est adaptée en se focalisant sur un ou plusieurs points clés en fonction de ces
besoins. L'objectif du présent travail est de focaliser sur le dégagement de chaleur durant la cristallisation,
et de d'adapter les méthodes thermographiques développées dans le but d'estimer une cinétique et une
cartographie du terme source de changement de phase.

Dans un premier un exemple connu de la littérature a été sélectionné : la cristallisation de I'eau, c'est
a dire la formation de glace. En effet, I'eau étant un matériau non toxique, accessible, peu onéreux et dont
la capacité de stockage d'énergie est intéressante parmi les différents matériaux a changement de phase
(PCM = Phase Change Materials) [16] [60]. Par exemple, les procédés de réfrigération sont en constante
amélioration vis a vis de leurs impacts environnementaux, et les fluides réfrigérants sont souvent remplacés
par des fluides plus écologiques et économiques. Les coulis de glace sont une solution prometteuse et de
nombreuses recherches sont effectuées pour améliorer leur production [7] [24]. Il y a également beaucoup
d'intéréts dans les domaines de la biologie, de I'industrie agro-alimentaire (effet du givre sur les plantes, et
cultures céréaliéres), de I'environnement et de la géographie (formation et caractérisation de la banquise).

Plusieurs auteurs s'intéressent a I'évaluation de la vitesse de croissance des cristaux de glace, généra-
lement en utilisant des méthodes optiques. Par exemple, une étude a montré la possibilité de calculer la
vitesse de propagation d’un front de glace en mesurant la température des dendrites dans un capillaire [85].
Mais cette étude a nécessité I'installation de 20 thermocouples le long d'un capillaire et une instrumentation
de mesure trés contraignante. Quelques travaux d'imagerie IR ont été réalisés sur la formation du givre sur
les plantes [26] et |a densification d'une couche de givre [38], mais la thermographie était seulement utilisée
en tant qu’outil de visualisation. La TIR a également été utilisée dans le but d’étudier le changement de
phase liquide-vapeur dans des capillaires, mais limitée a des profils de température, sans traitement d'image
thermique ni estimation de flux [15].

Une nouvelle approche est proposée pour caractériser thermiquement le changement de phase, en ap-
pliquant le savoir faire acquis en microfluidique et en thermographie IR. Le but est de pouvoir contrdler les

conditions limites du phénoméne de cristallisation et d'augmenter la quantité d’information thermique.

5.2.2 Développement du protocole expérimental

Le dispositif expérimental est simple et rapide a mettre en oeuvre (figure 5.11). Il est composé d'un
élément Peltier placé coté froid vers le haut, permettant de refroidir I'échantillon. L’élément Peltier sera
utilisé pour atteindre des températures trés froides, le coté chaud (vers le bas) atteindra donc des tempé-
ratures trés chaudes. Le socle des éléments Peltier, équipé d'ailettes de refroidissement et d'un ventilateur
pour évacuer cette chaleur sera utilisé. La caméra IR qui enregistre la scéne thermique est la méme que

celle utilisée sur le banc microfluidique classique (voir section 2.4.1).
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5.2. CHANGEMENT DE PHASE, CRISTALLISATION DE L'EAU

Camera IR

Elément Peltier
Coté froid vers le haut
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Ventilateur —— s - g
refroidissement

FIGURE 5.11 — Schéma du dispositif expérimental utilisé pour la cristallisation de I'eau

L’échantillon placé sous la caméra peut é&tre agencé sous différentes formes : goutte d’eau, surface libre,
microcanal... Dans un premier temps, une étude sur une goutte sera effectuée afin de vérifier le dispositif

et I'information mesurée. Puis des expériences en microcanal seront réalisées.

Expérience 1 : Goutte d’eau Dans cette expérience, une goutte d'eau est simplement déposée a la
surface de I'élément Peltier, et la température est abaissée progressivement ( environ 10 “C.min~1). Le
changement de phase étant un phénomeéne trés rapide, la scéne thermique a été enregistrée avec une

fréquence de la caméra égale a 150 Hz.

Al ™ L m ™
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FIGURE 5.12 — Champs de température IR lors de la cristallisation d’une goutte d'eau a différents temps.

Les champs de températures enregistrés durant cette mesure sont illustrés sur la figure 5.12. Ces champs
de température ne représentent que le moment du changement du changement de phase. Toute la phase
de refroidissement a été enregistrée mais pas illustrée ici. Sur I'image 2, il est possible d'apercevoir le point
de nucléation (NP), lorsque le givre formé a la surface de I'élément Peltier atteint le bord de la goutte. Sur
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les autres images la progression du front de glace est observée, jusqu’a ce que la goutte soit complétement
solide.

La réponse thermique de deux points pris arbitrairement au sein de la goutte (points 2 et 3) est tracée
sur la figure 5.13. Le profil de température obtenu est typique du phénoméne de surfusion avec rupture de

surfusion [19] [85]. Ce phénoméne peut étre divisé en plusieurs étapes caractéristiques.

1. Refroidissement du liquide. La température descend en dessous du point de fusion, le liquide est en

état de surfusion.

2. Stabilisation & un certain degré de surfusion (écart entre la température de fusion théorique et la
température atteinte). La durée de cette phase n'est pas typique des états de surfusion. Dans notre
cas, il s'agit d'un effet thermique 3D dans I'épaisseur. En effet, la goutte étant épaisse d’environ

2 mm, cela créé une légére résistance thermique.

3. Rupture de surfusion, les premiers cristaux de glace se forment. Le mécanisme étant exothermique,

une élévation soudaine de la température est alors observée.

4. Solidification. Dans cette phase, le volume est constitué d’'un mélange d'eau liquide et solide. Tant

que tout le volume n’est pas complétement solide, la température reste stable.

5. Refroidissement du solide. Une fois la goutte entiérement cristallisée, la température décroit jusqu’a

se stabiliser a la température imposée par |'élément Peltier.
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FIGURE 5.13 — Profil de température avec surfusion durant la cristallisation pour deux pixels situés dans
la goutte d'eau

Les valeurs de température sont indiquées en Digital Level (DL) mais nous ne faisons pour |'instant que
de I'analyse qualitative. La caméra IR est un outils trés intéressant dans ce cas de figure car il aurait été
extrémement difficile de placer plusieurs microthermocouples au sein de cette goutte d'eau.

La goutte étant hémisphérique, I'émissivité n'est pas identique en tout point. La forme de la goutte a
donc une influence sur I'enregistrement et peut introduire un biais. Afin de vérifier I'impact de ce paramétre,
la réponse thermique est extraite de 5 points situés entre le bord et le sommet de la goutte (voir figure
5.14).
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FIGURE 5.14 — Influence de la forme de la goutte et des effets thermiques 3D lors de la cristallisation

Premiérement, il est possible de remarquer un décalage entre les différentes températures mesurées a
I'état liquide. Ce décalage n’est pas constant au cours de la solidification et a I'état solide. Cela est dii a la
différence d'émissivité locale et a la différence d'émissivité entre les phases solides et liquides.

Les profils de température pendant la phase de solidification sont analysés. La courbe 1 montre que
sur le bord de la goutte, la ol I'épaisseur est minimale, la réponse thermique correspond a un modéle du
premier ordre aprés une sollicitation impulsionnelle de type Dirac. Cela signifie qu’a cet endroit, |'épaisseur
est si petite que tout le volume est solidifié quasi instantanément. Sur les autres courbes, il apparait que
vers le sommet de la goutte, le délai de solidification est plus long, car il y a plus de matiére, un volume
plus important et des effets thermiques dans I'épaisseur. Une étude a macro-échelle [20], od I'eau était
stockée dans des cylindres a montré les mémes profils de température, obtenus a partir de thermocouples.
Dans cette étude, les auteurs montraient que le volume d'eau et la taille du container jouent un réle dans
le processus de solidification. Nos mesures ont permis de confirmer ces observations aux micro-échelles.
Cependant nous allons tenter de réduire les effets 3D et d'émissivité pour que chaque pixel enregistre une

variation de température identique.

Expérience 2 : Microcanal Les avantages de la microfluidique pour I'étude de phénoménes de cristallisa-
tion ont récemment été exprimés dans la littérature [50]. Cependant les études actuelles sont plus orientées
vers la détermination des diagrammes de solubilité et la croissance des cristaux [49], sans imagerie IR ni
estimation de termes sources.

Les puces microfluidiques classiques PDMS /Verre ont été utilisées, préalablement remplies d'eau stag-
nante. De méme que pour I'expérience 1, I'élément Peltier sert a diminuer la température. Il a été montré
que dans ce genre de puce, I'essentiel de I'information thermique est observée a la surface du verre, du fait
des différences de conductivités entre le PDMS et le verre. L'étape de refroidissement du liquide est un peu
plus longue a cause de I'épaisseur de PDMS sous le microcanal mais la taille caractéristique étant réduite,
la cristallisation en elle méme est plus rapide. La fréquence d’acquisition de la caméra est égale & 484 Hz
(fréquence maximale). La figure 5.15 illustre quelques champs de température durant la cristallisation dans

le microcanal.
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F1GURE 5.15 — Champs de température IR lors de la cristallisation de I'eau en microcanal

Le point de nucléation (NP) est repérable a t = 39,4 ms (image 20), et il et possible de suivre sur
les autres images I'évolution du front de glace tout au long du microcanal. Il apparait a ¢ = 49,7 ms et
at = 70,4 ms (images 25 et 35) une forme circulaire qui est en réalité une bulle d'air piégée dans le
microcanal.

Les réponses thermiques de plusieurs points le long du microcanal sont illustrées sur la figure 5.16. Il
y a toujours une période de stagnation due a la résistance thermique du PDMS entre I'élément Peltier et
I'eau contenue dans le microcanal. Cependant, tous les pixels de I'image IR montrent les mémes variations
de température. Ces analyses permettent donc de valider le phénoméne de surfusion en microfluidique en
affirmant que les variations de température sont homogénes en tout point du microcanal.
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FI1GURE 5.16 — Profil de température avec surfusion durant la cristallisation de I'eau en microcanal

5.2.3 Possibilités d’estimation
Le profil de température de la figure 5.16 montre qu'a partir de la méme mesure il envisageable d’estimer

plusieurs paramétres en fonction de I'étape d'avancement du processus de cristallisation.

Etape 1 aux temps trés courts : Effusivité Durant cette phase, un terme de pompage de chaleur est

créé sous la puce microfluidique. Aux temps trés courts, les variations de températures observées en surface
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sont dépendantes de I'éffusivité du matériau. Les variations de température ne sont pas identiques dans la
PDMS et le microcanal.

Etape 1 aux temps courts : Pertes Passé un certain temps caractéristique, les variations de température
sont linéaires en tout point du systéme, ce qui signifie que la température varie selon un coefficient d’échange
constant qu'il est possible d’estimer.

Etape 1 aux temps longs : Diffusivité thermique de I'eau liquide Dans la phase de refroidissement
du liquide, lorsque les variations de températures ne sont plus linéaires, le modéle thermique est purement
diffusif et permet de cartographier la diffusivité thermique de I'eau liquide contenue dans le microcanal et
dans le reste de la puce microfluidique.

Etape 2 : Terme source de pompage de chaleur Lorsque la température est stable, le régime est quasi
permanent, le terme source de pompage de chaleur est constant et prépondérant devant la diffusion qui est
quasi nulle. Il ny a pas non plus de convection puisque le fluide est au repos, il est donc possible d’estimer
un flux de chaleur constant, qui correspond au terme source de pompage de chaleur.

Etape 3 et 4 : Terme source de changement de phase A l'instant de la rupture de fusion, c’est a dire
aux temps trés courts, le terme source de changement de phase est trés large devant le terme source de
pompage de chaleur et le terme de diffusion. La propagation du front de glace permet de suivre I'avancée du
changement de phase. Aux temps plus longs, la solidification engendre de la diffusion au sein du microcanal
et aux parois. De plus, les variations de pourcentages solides et liquides se répercutent sur les propriétés

thermiques et physiques du mélange, ce qui rend difficile toute estimation.

Etape 5 : Diffusivité thermique de I'eau solide Lorsque tout le volume est solide, le terme source de
changement de phase est nul, seul le terme source de pompage intervient. Aux temps courts, il est possible
d'observer la diffusion de la chaleur dégagée par la solidification, ce qui permet d’estimer les propriétés
solides telles que la diffusivité thermique de la glace.

Dans un premier temps, seules les étapes 3, 4 et 5 seront étudiées. En effet, nous sommes concernés
par les estimations de terme source en microfluidique et les autres étapes ne rentrent pas dans le contexte

de méthodes spécifiques a la microfluidique mais a la thermique au sens beaucoup plus large.

5.2.4 Cinétique du terme source de changement de phase

Le signal thermique de la fin de I'étape 2 jusqu'au début de I'étape 4 est extrait et représenté sur la
figure 5.17. A la fin de I'étape 2, la température est constante, ce qui signifie que le terme source de
pompage de chaleur par I'élément Peltier est constant. Les derniéres images de |'étape 2 sont moyennées
pour établir une image de référence T'0 qui sera soustraite aux champs de température bruts T, pour obtenir
uniquement I'information sur le changement de phase (champs de température T' — T°0).
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FIGURE 5.17 — Signal thermique durant le changement de phase (Température brute T')

A la fin de I'étape 2, le régime étant permanent, le modéle thermique s'écrit selon I'équation 5.12 :

ATO + ®perpier =0 (5.12)

A étant |'opérateur laplacien en deux dimensions et en différences finies défini au chapitre 2. ®p¢;4;-étant
le terme source de de I'élément Peltier en unité caméra (DL) discrétisé en différences finies. Durant I'étape 3,

le terme source de changement de phase et le terme de diffusion s'ajoutent au modéle thermique (équation
5.13) :

1
AT + (I)peltier + q)phase = <F,O> Tt (513)

D, hase €tant le terme source de changement de phase, en unité caméra (DL), discrétisé en différences
finies (équation 5.14). Az, étant la taille du pixel (en m); At, le pas pas de temps entre deux images ( en
) et Yphase, le terme source de changement de phase (en W.m=3)

ef-@phase-sz

5.14
(Aref + Ageg) (5.14)

(I)phase =

Lorsque le principe de soustraction d'image est appliqué, le modéle thermique est alors réécrit selon
I'équation 5.15 :

1
AT = T0) + ®ppase = (FO> Tt (5.15)

Le signal thermique de cette superposition d’image (7" — T'0) est représenté sur la figure 5.18.
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FIGURE 5.18 — Signal thermique durant le changement de phase (Superposition T' — T0)

Le rapport signal a bruit est suffisamment élevé pour ne pas filtrer les données. Les champs de tempé-

rature ainsi obtenus sont illustrés sur la figure 5.19.
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FIGURE 5.19 — Champs de température (7' — T0) durant le changement de phase
Le laplacien et la dérivée temporelle sont calculés a partir de ces champs de température (T'— 70). La
relation entre le laplacien et la dérivée temporelle est tracée sur la figure 5.20. Avant changement de phase,

le nuage de point est centré sur zéro, ce qui correspond au régime quasi permanent de la fin de I'étape 2.

Aprés changement de phase, le nuage de points tend vers une relation linéaire.
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Il a été montré [79] que lors de la recherche de terme source, il convient de calculer le coefficient de
corrélation entre le laplacien et la dérivée temporelle sans retirer la valeur moyenne (équation 5.16). Les
valeurs du coefficient de corrélation tendent alors vers +1 si le modéle est diffusif et vers —1 s'il y a présence

d'un terme source.

stk wn (AT . (THF)))

(N
n+Nt n+Nt 2
J SN (ATE) SN (1)

La figure 5.21 représente des cartographies de ce coefficient de corrélation. En comparant ces carto-

pour n € [1; (K — Nt)] (5.16)

graphies avec celles de la figure 5.19, un front de valeurs tendant vers +1 est observé et localisé devant
le front d'élévation de température. Ces valeurs correspondent a de la diffusion en phase liquide. Quelques
valeurs tendant vers 0 sont observées proche de I'élévation de température. Il s'agit d'un probléme numé-
rique provoqué par le changement brutal de température, qui induit une singularité (valeurs infinies) lors
du calcul du laplacien et de la dérivée temporelle. Les valeurs —1 permettent de clairement localiser le
terme source. Une large zone corrélée 3 —1 est observée derriére le front d'élévation de température. Cette
zone correspond a I'étape 4, ou le solide et le liquide sont présent dans le microcanal avec un terme source
résiduel de solidification.

Il est intéressant de noter que sur les images 17 et 30, le front est incliné a environ —45° et les valeurs
de corrélation tendent vers —1 devant le front, sur la paroi supérieure du microcanal. De méme, sur I'image

le front est incliné & environ +45° alors que les valeurs de corrélation tendent vers —1 devant le
front majoritairement sur la paroi inférieure. Ces observations peuvent étre liées avec le phénoméne de
la nucléation qui s’effectue préférentiellement sur les parois du microcanal aux endroits les plus propices
(impuretés, rugosité...). L'inclinaison du front dépend des ces zones de nucléation et de la pression dans
le microcanal. Enfin, en tout point aprés le passage du changement de phase, les valeurs du coefficient de
corrélation prennent une valeur +1 le long des parois a I'extérieur du microcanal, ce qui témoigne de la

diffusion pariétale dans le PDMS.
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F1GURE 5.21 — Cartographies de corrélation entre le laplacien et la dérivée temporelle durant le changement
de phase

A partir des zones corrélées a +1, il est possible d'estimer le nombre de Fourier selon la méthode inverse
développée au chapitre 4. Pour cela, une valeur seuil de St = 0,9 et un fenétrage temporel de Nt = 5
ont été utilisé. Le nombre de Fourier instantané estimé est représenté sur la figure 5.22. L'estimation est
bien localisée sur 1 ou 2 pixels précédant le front d'élévation de la température. Toutes les estimations de
Fourier sont moyennées et représentées la cartographie de la figure 5.23.

Bien que le nombre de Fourier moyen montre deux régions distinctes dans le microcanal, les estimations
sont du méme ordre de grandeur. La diffusivité thermique n'est pas estimée a partir de cette cartographie
du nombre de Fourier moyen car il s’agit d’'un mélange d’eau en surfusion et de glace dendritique dont les
propriétés thermiques théoriques ne sont pas connues. Par contre, aprés changement de phase, la méthode
de corrélation sera utilisée pour vérifier qu’il est possible d'estimer la diffusivité thermique de la glace (voir
partie 5.2.5).
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FIGURE 5.22 — Cartographies du nombre de Fourier estimé durant le changement de phase

Le nombre de Fourier moyen Fo; ; étant connu, il est possible de calculer le terme source a chaque
instant selon I'équation 5.17, en sélectionnant uniquement les pixels ou le coefficient de corrélation est égal
a —1. Une valeur seuil St = —0, 8 a été appliquée.

1
k _ k k
(I)phasei,j - AT‘i,j - (F ) 'Tti,j (517)

0i,;

Nombre de Fourier moyen

=N wHGE
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FI1GURE 5.23 — Cartographie du nombre de Fourier moyen durant le changement de phase

Les estimations du terme source de changement de phase sont représentés sur la figure 5.24. Le terme
source de changement de phase est effectivement localisé au niveau du front d'élévation de température.

En aval, le terme source résiduel de solidification est aussi estimé et localisé.
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FIGURE 5.24 — Cartographies de terme source estimé ® (en DL) durant le changement de phase

Afin de mieux visualiser la localisation précise du changement de phase par rapport 3 I'élévation de
température, Les profils de température et de terme source estimé sont tracés sur l'axe longitudinal au
centre du canal a différents instants (figure 5.25). Le front de propagation du terme source de changement
de phase est toujours localisé a I'emplacement précis du front de température.

Etant donné les propriétés thermiques de chaque phase (tableau 5.2), il est normal de retrouver une
élévation de température plus importante dans le solide, ce qui est vérifié par I'estimation et le suivi du
front de propagation du terme source.

Il est également possible de suivre I'évolution et de calculer la vitesse de propagation du front de
propagation du terme source. En effet, chaque pic de terme source est localisée sur un pixel. Connaissant
la taille du pixel et la fréequence d'acquisition des images, la distance parcourue en fonction du temps est
calculée (figure 5.26) et la pente indique directement la vitesse. Selon I'inclinaison du front de propagation,
différentes vitesses sont observées. Lorsque le front est tangentiel au microcanal, la vitesse est plus faible.
La vitesse de formation et de propagation de la glace dépend principalement du degré de surfusion et la
vitesse de refroidissement du liquide. Les vitesses calculées correspondent aux ordres de grandeur cités dans
la littérature (entre 0,01 m.s~! et 1 m.s~! selon le degré de surfusion [75]).

A P Cp a
(Wom LK1 | (kgm™3) | (Jkg7L.K~1) | (m2s71)
eau 0,6 1000 4180 1,4.1077
glace 2,1 920 2060 11,1.1077

TABLE 5.2 — Comparaison des propriétés physiques et thermiques entre I'eau et la glace
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FI1GURE 5.25 — Localisation du terme source de changement de phase au cours du temps
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FIGURE 5.26 — Vitesse de propagation du front de glace
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5.2.5 Estimation de la diffusivité thermique de I'eau en phase solide

Il s’agit maintenant d'étudier I'étape 5, le refroidissement de la phase solide. Le terme source de chan-
gement de phase est nul mais la température décroit jusqu'a atteindre un équilibre. De méme que pour
le suivi du terme source, il faut travailler sur un champs de température (7" — T0), mais la température
moyenne TO est prise en fin d’étape, lorsque le régime quasi permanent est atteint. Le modéle thermique

s'écrit alors de la maniére suivante 5.18 :

AT = T0) = < ! ).Tt (5.18)
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FIGURE 5.27 — Profil de température T' pendant I'étape de refroidissement de I'eau solide.

Le phénomeéne thermique est plus long que le changement de phase et le rapport signal a bruit plus
faible, c'est pourquoi un léger filtre passe bas est appliqué pour obtenir le signal de la figure 5.28. Une fois
le signal filtré, le laplacien et la dérivée temporelle sont calculés. La figure 5.29 montre la relation entre le
laplacien et la dérivée temporelle, dans le cas du signal (T') et dans le cas du signal (T' — 7°0). Dans les
deux cas, une tendance linéaire est observée, dont la pente est similaire. Une différence entre les ordonnées
a l'origine due a la présence du terme source de pompage de chaleur par I'élément Peltier est observée. Le
signal (T'— T'0) est conservé pour les estimations.
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FIGURE 5.29 — Laplacien en fonction de la dérivée temporelle pendant |'étape de refroidissement de I'eau
solide

Le coefficient de corrélation est calculé selon I'expression 5.16, et une cartographie instantanée est
illustrée sur la figure 5.30(a). Aucune valeur négative n'est calculée ce qui confirme |'absence de terme
source dans cette étape. Une forte corrélation & +1 est observée tout au long du refroidissement. Cela
permet d’estimer le nombre de Fourier, dont la valeur est stable au cours du temps une cartographie
moyenne est représentées sur la figure 5.30(b). Une forte valeur seuil St = 0,95 a été appliquée afin
d'estimer avec plus de précision le nombre de Fourier au sein du microcanal. Connaissant la taille du pixel
(Axz =200 pm) et la fréquence d’acquisition (484 H z échantillonné 1 image sur 5), le calcul de la diffusivité

thermique est réalisé (équation 5.19) et une cartographie est représentée sur la figure 5.30(c).
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F0i7j.AI2

- (5.19)

ij =

Les valeurs de la diffusivité thermique sont légérement plus forte au centre du microcanal. La figure
5.31 montre la diffusivité thermique estimée le long d'un axe longitudinal dans le microcanal.
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F1GURE 5.30 — Cartographies de (a) corrélation instantanée a ¢t = 2 s, (b) nombre de Fourier moyen estimé
et (c) diffusivité thermique moyenne de I'eau en phase solide.

Les estimations sont distribuées autour de la valeur théorique calculée a partir du tableau 5.2. La
distribution des estimations est gaussienne et il est donc possible de déterminer une valeur moyenne de la
diffusivité thermique :

Aestimée = 17 1910_7 m.s_l + 3.10_7

aglace = 1,11.107 " m.s~*

Soit un écart relatif de 7%. La méthode inverse développée a donc permis d'estimer la diffusivité
thermique de la glace avec une grande précision. L'originalité de la méthode repose surtout dans le fait

d'utiliser le changement de phase comme sollicitation thermique pour I'estimation de la diffusivité thermique.
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F1GURE 5.31 — Estimation de la diffusivité thermique de la glace selon la longueur du microcanal

Cette méthode permet donc de détecter le terme source, cependant une étape de calibration préa-
lable serait nécessaire afin de pouvoir le quantifier. Une calibration au dépot d'or (comme pour la réaction
chimique) peut étre envisagée. Cependant, cette méthode de caractérisation n’étant pas limitée aux appli-
cations avec de I'eau, le dépot d’or peut avoir un impact sur la cristallisation. Pour |'instant, cette méthode
permet :

- de suivre avec précision un terme source mobile de changement de phase.

- d'estimer la vitesse de propagation du front de changement de phase.

- d'estimer la diffusivité thermiques des différentes phases a partir d’une sollicitation interne.

Avec les outils mis en oeuvre, il est d'ores et déja possible de travailler sur différents fluides et de
caractériser les performances de la cristallisation en fonction de plusieurs paramétres tels que le degré de

surfusion, la rugosité des parois, le concentration en sels (eau de mer)...
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5.3. OBSERVATION DE LA DISSIPATION VISQUEUSE EN MICROCANAL

5.3 Observation de la dissipation visqueuse en microcanal

5.3.1 Contexte, intérét de I'étude

Le comportement thermo-rhéologique des fluides en écoulement est de toute premiére importance
dans les applications industrielles. Par exemple, les polyméres fondus dans les procédés de mise en forme
(injection-moulage, extrusion), dont le comportement visqueux, non-newtonien et thermo-dépendant est
particulierement complexe et rend difficile leur mise en ceuvre. Or, les polyméres jouent un role de plus
en plus important au quotidien, leurs propriétés physico-chimiques permettant diverses applications allant
des textiles synthétiques aux adhésifs en passant par des emballages plastiques. La mise en forme de ces
matériaux est donc un enjeu économique important, qui se traduit notamment par le développement de
méthodes numériques permettant de simuler les procédés, et a terme d’optimiser leur fonctionnement.
Néanmoins, la qualité de la simulation est fortement dépendante de la connaissance des paramétres du
modeéle, ce qui, pour des fluides complexes tels que les polyméres fondus, nécessite la connaissance de leur
comportement thermo-rhéologique. Les méthodes de mesure classiques de viscosité font souvent appel a des
hypothéses simplificatrices (en particulier I'isothermie) ne permettant pas de caractériser le comportement
des matériaux soumis aux forts taux de cisaillement et aux fortes dissipations visqueuses. Ce sont pourtant
des conditions couramment rencontrées dans les procédés de mise en forme, et cette étude a pour objectif de
développer des techniques de mesure adaptées a ces situations particuliéres. Nous proposons de travailler a
I’échelle microfluidique en paralléle des résultats qu'il est possible d’obtenir a I'échelle procédé [81]. L'étude
dans le domaine de la microfluidique a plusieurs motivations : les expériences sont plus simples a réaliser,
les paramétres opératoires et les conditions expérimentales sont plus faciles a controler et a reproduire, les
mesures sont plus nombreuses et & une échelle plus locale.

En mécanique des fluides classique, dans les macro-conduits, la dissipation visqueuse est souvent négli-
gée, sauf dans des cas bien particuliers (fluides trés visqueux, forte vitesse. ..). Or, la connaissance des effets
de la dissipation visqueuse peut étre intéressante dans certains cas. Par exemple, dans les procédés de mise
en forme, la dissipation visqueuse peut affecter la distribution de température en jouant le rdle d'une source
de chaleur. Afin d'optimiser la conception de ces procédés, notamment dans les phases de refroidissement,
il est important de comprendre les effets de la dissipation visqueuse [36]. La prise en compte des effets
de dissipation visqueuse pourrait donc justifier en partie les difféerences de comportement entre I'échelle
macroscopique et microscopique [96]. En effet, imaginons une augmentation de la température de I'eau
dans une conduite de 300 K a 310 K, due a la dissipation visqueuse. Cela peut provoquer une diminution
de 20 % de la viscosité cinématique, ce qui entraine une augmentation de 25% du nombre de Reynolds
local [97].

Les changements de température peuvent donc affecter de maniére considérable I'estimation de cer-
tains paramétres et des phénoménes de transport. Certains auteurs ont étudié numériquement |'effet de
la dissipation visqueuse dans les micro-tubes et micro-canaux [45]. lls ont montré que I'augmentation de
température était d’autant plus importante quand la taille du systéme diminue. Il existe un certain nombre
de publications dans la littérature ot la dissipation visqueuse et ses effets ont été étudiés numériquement
[17] [64]. Il existe peu de travaux expérimentaux permettant d'estimer la dissipation visqueuse. Il est donc
important de se positionner sur I'étude expérimentale de ce sujet, et notamment en faisant appel a une
technique de mesure performante : la thermographie InfraRouge ainsi que les méthodes inverses développées
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dans les précédents chapitres.

Les étapes a suivre pour une étude compléte des effets de dissipation visqueuse en microfluidique sont
résumées dans la figure 5.32. Les outils et méthodes d’'estimations ont été développés dans le présent
travail. L'objectif immédiat est donc de concevoir un banc expérimental robuste permettant de visualiser les
effets de dissipation visqueuse en microfluidique avec la TIR. La puissance dégagée par le terme source de
dissipation visqueuse étant directement proportionnel & la viscosité du fluide en écoulement, il est possible
de mener une étude rhéologique aprés avoir estimé le terme source (équations 5.20) :

pov = (%) (5.20)

¢py étant le terme source de dissipation visqueuse (W.m~2), p la viscosité du fluide (Pa.s) et + la
vitesse de cisaillement (s71).

| Conception d’un banc expérimental robuste | Objet de I'étude

J

| Calibration de la puissance dissipée |

I

| Calibration de la vitesse

J

| Estimation du terme source |

I

| Lien entre le terme source, la vitesse et |a rhéologie |

| Utilisation des outils et
méthodes développés

FIGURE 5.32 — Schéma des étapes pour la caractérisation des effets de dissipation visqueuse en microflui-
dique avec la TIR

5.3.2 Conception du premier banc expérimental : “Grand canyon”

Choix des fluides visqueux Pour étudier les effets de dissipation visqueuse, il faut un fluide visqueux,
au comportement connu, dont |'écoulement pourrait se rapprocher de celui d'un polymére fondu. Des
fluides tels que le miel ou I'huile auraient pu étre étudiés, mais ces derniers ne sont pas miscibles avec
I'eau et compromettent la phase de nettoyage des microcanaux aprés les mesures. Nous avons donc choisi
le glycérol. Les fluides injectés lors des essais sont des mélanges glycérol/eau a différents pourcentages
massiques (tableau 5.3). La viscosité de ces mélanges a été mesurée expérimentalement au viscosimétre
a coéne plan. La viscosité des mélanges utilisés est représentée en fonction du pourcentage massique de
glycérol sur la figure 5.33.

] Nom | Glycérol (%) | Eau (%) | Viscosité (Pa.s) |
Eau 0 100 |pu=1073
GlyEau 5050 50 50 | n=510""°
GlyEau 7525 75 25 w=0,03
GlyEau 9010 90 10 | =018
Glycérol 100 0 w=1,06

TABLE 5.3 — Propriétés des mélanges utilisés
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5.3. OBSERVATION DE LA DISSIPATION VISQUEUSE EN MICROCANAL
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FIGURE 5.33 — Viscosité des mélanges étalons Eau/Glycérol en fonction du pourcentage massique de
glycérol

Dispositif expérimental Le dispositif expérimental proposé pour |'observation de la dissipation visqueuse
est sensiblement similaire a celui de la mesure de champ de Peclet et de Fourier (figure 5.34). L'idée
est d'injecter des fluides visqueux dans un microcanal, cette fois sans perturbation thermique initiale, afin
d'observer |'échauffement créé par I'écoulement lui-méme le long du micro canal. Il a été montré que pour les
microcanaux a section rectangulaire, un fort rapport d'aspect augmente les effets de dissipation visqueuse.

C'est pourquoi la puce utilisée est plus haute que large (voir dimensions sur la figure 5.34).

- — Caméra IR
Air comprime

réseau

L\ Vue en coupe du microcanal :

. I‘. || 1mm

S Y 195pum
Régulateur Sortie - Pression atm Largeur: 195 pm
Pression
Hauteur: 1 mm
Microcanal
[195pm x 1mm x 13cm] Longueur: 13em
' Diamétre hydraulique: 326 pm
Seringue ‘ - sens de Mécoulement

Entrée— Pression P

FIGURE 5.34 — Schéma du banc expérimental “Grand Canyon™ pour I'observation de la dissipation visqueuse

Le fluide a injecter est contenu dans une seringue. L'air comprimé du réseau est utilisé, via un détendeur
et un régulateur de pression (0,2 — 10 bars) pour appliquer une pression directement a la surface du liquide

dans la seringue, et ainsi provoquer I'écoulement. La sortie est & pression atmosphérique.
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Etalonnage du débit Les tests d'observation expérimentale de la dissipation visqueuse seront effectués
pour plusieurs valeurs de la pression d'entrée. Afin d’avoir un ordre de grandeur du débit lors de ces essais, une
calibration a été établie : débit dans le microcanal en fonction de la pression d’entrée imposée. Connaissant
les propriétés physiques des fluides injectés ainsi que les caractéristiques géométriques du microcanal, la

calibration a été effectuée par pesée et chronométrage du contenu en sortie du microcanal (figure 5.35).
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FIGURE 5.35 — Etalonnage du débit dans le systéme microfluidique “Grand Canyon”

L'eau est le fluide de référence. Le seul mélange permettant de se placer dans la méme gamme de débit
que I'eau est le mélange GlyEau5050. Afin de comparer les effets de dissipation visqueuse a notre fluide de
référence, il faut travailler avec le fluide visqueux GlyEau 5050, dans une gamme de débit allant de 300 a

1500 mL.h~!, soit une gamme de pression d’entrée de 0,6 a 4 bars.

Acquisition des images IR Les films enregistrés avec la caméra IR sont d'une durée de 20 s & 25 H z, soit
500 images en régime thermique permanent. La moyenne de ces 500 images est effectuée afin de procéder

au traitement du signal.

Nous représentons tout d'abord la différence entre un écoulement d'eau et un écoulement de fluide
visqueux (figure 5.36). L'écoulement d'eau n'est pas détecté sur le champs de température alors que le
fluide visqueux génére du signal thermique et permet de localiser I'emplacement du microcanal. Tous les
fluides sont initialement & température ambiante et identique. Or, le fluide visqueux entre dans le canal a
une température plus élevée que la puce alors que |'eau reste & température ambiante. Cela indique que
I'échauffement di A la dissipation visqueuse n'a pas lieu seulement dans le microcanal mais surtout dans le

coude d’entrée lors de I'injection du fluide.
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FIGURE 5.36 — Exemples de champs de températures dans la puce “Canyon”. (a) Ecoulement d'eau et (b)
Ecoulement de fluide visqueux

La figure 5.37 montre les champs de température obtenus pour les différentes pressions d’entrée lors
des écoulements avec le fluide GlyEau5050. Ces champs de températures sont représentés en perspective
afin de mieux visualiser les élévations de température. Dans tous les cas que le fluide entre plus chaud que
la température de la puce. Plus la pression d'entrée est forte, plus I'élévation de température en entrée
de microcanal est conséquente. Cela est en accord avec la théorie (terme source de dissipation visqueuse
directement proportionnel a la différence de pression). Cependant, I'effet de la dissipation visqueuse n'est
pas clairement observé le long du canal. En effet, la puce étant constituée uniquement de verre, il y a

beaucoup de diffusion pariétale. Cela est notamment visible par I'élévation de la température moyenne de
la puce au fur et 3 mesure des expériences.

A partir de ces premiers résultats, il est possible de définir les points expérimentaux & améliorer pour
mieux visualiser les effets de dissipation visqueuse dans un microcanal.

1. Injection tangentielle pour ne pas échauffer le fluide avant qu’il entre dans le microcanal.

2. Augmentation du rapport signal a bruit. Il est possible de créer un coude ou circuit complexe mais

horizontal, dans la puce microfluidique, afin d’augmenter le cisaillement et donc le signal.

3. Limiter la diffusion pariétale pour confiner I'échauffement de température dans les limites du micro-
canal.
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F1GURE 5.37 — Champs de température pour des écoulements du fluide GlyEau5050

5.3.3 Amélioration du banc expérimental : “Dolomites”

Dispositif expérimental La limitation de la diffusion pariétale est un point trés complexe car elle nécessite
soit de changer de matériau (auquel cas il faut trouver un matériau isolant, aussi robuste que le verre,
compatibles avec les techniques de microfabrication) ou de contréler thermiquement la température de la
puce microfluidique (auquel cas un terme source de pompage ou de chauffage est ajouté). Nous avons concus

un nouveau dispositif expérimental permettant de gérer les points 1 et 2 cités dans la section précédente.

La nouvelle puce microfluidique utilisée (figure 5.38) est équipée de plusieurs injections et sorties tan-
gentielles normalement destinées a des usages microfluidique dans la chimie et la biologie (formation de
train de gouttes...). Dans le but d"améliorer le rapport signal bruit, seulement une injection et une sortie sont
utilisées pour former un circuit bien particulier : un coude a 90° et un coude arqué en sortie de microcanal.
Les autres injections et sorties sont bouchées, et les microcanaux non utilisés sont comblés avec de I'eau

stagnante pour éviter les effets de compressibilités lors d’écoulement avec une forte pression d'entrée.
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Circuit de 'écoulement

Injections
tangentielles

Sorties
.

Microcanaux volontairement bouchés

F1GURE 5.38 — Photo de la puce microfluidique “Dolomites” et du circuit d'écoulement

La puce microfluidique est un assemblage de deux plaques de verre usinées formant un canal de section
carrée et de 250 pum de coté (figure 5.39). Malgré que la section carrée ne soit pas la plus favorable pour
augmenter les effets de dissipation visqueuse, la construction de cette puce (collage verre/verre et serre-
joints) lui confére une robustesse supérieure a celle de la puce “Grand Canyon”, permettant d'augmenter
la pression d'entrée et de travailler & des débits plus élevés. De plus, nous ajoutons un générateur basse
fréequence (GBF) permettant d'injecter le fluide par pulsations, dont les créneaux sont connus et maitrisés.
Cela permet a la fois d'augmenter les effets de dissipation visqueuse par friction, et de dissocier la fréquence
du bruit de mesure de la fréquence d’injection en cas de traitement du signal.
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sens de I'écoulement

Entrée — Pression P

FIGURE 5.39 — Schéma du banc expérimental “Dolomites” pour I'observation de la dissipation visqueuse

Etalonnage du débit Toujours dans le but de pouvoir comparer les fluides visqueux au fluide de référence,
un étalonnage du débit en fonction de la pression d’entrée est effectué (figure 5.40). Les fluides visqueux
sont identiques & ceux définis dans le tableau 5.3. D’aprés I'étalonnage, il apparait que les fluides GlyEau50
et GlyEau7525 permettent de se positionner dans les mémes conditions d'écoulement que I'eau. Pour cela,
il faut travailler entre 300 et 900 mL.h~!, ce qui équivaut a des pressions d'entrées entre 0,6 et 1,5 bars
pour le fluide GlyEau5050, et entre 2,5 et 4,5 bars pour le fluide GlyEau7525.
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FIGURE 5.40 — Etalonnage du débit dans le systéme microfluidique “Dolomites”

Acquisition des images IR. Les acquisitions son effectuées en régime transitoire, a une fréquence de
50 Hz. Cela permet d’observer I'élévation de température dans le microcanal au cours du temps. La figure
5.41 confronte des champs de températures mesurés pour un écoulement d’'eau et un écoulement de fluide

visqueux.
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FI1GURE 5.41 — Exemples de champs de température obtenus avec la puce “Dolomites” pour une pression
d’entrée de 4 bars. (a) écoulement avec de I'eau et (b) avec le fluide visqueux GlyEau7525

Le champ de température lors de I'écoulement d’eau ne permet pas de détecter le microcanal, il n'y a
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5.3. OBSERVATION DE LA DISSIPATION VISQUEUSE EN MICROCANAL

aucun échauffement car le terme source de dissipation visqueuse est trés faible, quasiment nul. Par contre,
le champ de température lors de I'écoulement avec le fluide visqueux GlyEau7525 permet de clairement
détecter le microcanal. En effet, il y a un fort échauffement dans les zones favorables aux effets de dissipation
visqueuse : coudes et injection. Cependant le signal est encore trop faible et la diffusion pariétale trop
importante pour calculer des laplaciens et dérivées (temporelles et spatiales) exploitables. Il est tout de
méme possible de comparer les élévations de température par rapport a la température initiale du microcanal
sans écoulement, pour un pixel situé a I'emplacement du coude a 90° (figure 5.42). Avec le fluide visqueux,
une élévation de 1°C' est obtenue en régime permanent pour un débit de 500 mL.h=!, ce qui est un
trés bon résultat. Cependant la diffusion pariétale encore trop importante par rapport a I'élévation de
température,pour que les laplaciens et dérivées soient exploitables.
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FIGURE 5.42 — Elévation de température atteinte en régime permanent pour un point situé dans le coude
a90°

5.3.4 Recommandations pour les futures études

L'étude de la dissipation visqueuse en microcanal est une tache trés complexe notamment a cause des
difficultés expérimentales. Néanmoins, a partir des premiers résultats obtenus, il est possible de définir avec
un peu plus de précision le cahier des charges nécessaire a la conception du banc expérimental dédié a
ce genre d’étude. Maitriser thermiquement la température de la puce microfluidique n’est pas la priorité
car un systéme de régulation implique I'ajout d'un terme source (chauffage ou refroidissement). Il apparait
donc plus important dans un premier temps de continuer d'augmenter le rapport signal a bruit. Malgré les
effort, ce rapport est actuellement encore assez faible car il n'y a pas de gradient thermique initial et les
variations de températures sont uniquement dues a I'échauffement provoqué par la dissipation visqueuse.
Afin d’augmenter ce rapport signal 3 bruit, il faut augmenter la pression d’entrée du fluide visqueux, mais
il faut également prévoir une puce microfluidique capable de supporter les hautes pressions voire les hautes
températures. Il serait intéressant de pouvoir instrumenter directement un systéme de micro-injection. Dans
I'attente de cette option, les perspectives de recherche sont orientées vers la conception d'un banc robuste
en tenant compte des recommandations citées ci-dessus et en prenant garde de rester dans les gammes de

vitesses de cisaillement rencontrées dans les procédés d'extrusion et de moulage.
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5.4 Conclusion

Les méthodes inverses développées dans les chapitres 3 et 4 ont été appliquées sur des probléemes
concrets de la microfluidique, plus précisément dans le but de rechercher et d’estimer des termes sources
de natures différentes.

En régime thermique permanent, une réaction chimique simple (Acide/Base) a été caractérisée et I'en-
thalpie de réaction a été mesurée quantitativement avec une grande précision. En effet, la littérature in-
dique une valeur de AH = 56 k.J.mol™' en calorimétrie classique, et nous avons estimé une enthalpie
AH =57 kJ.mol™!, soit un écart de 1,8 % , ce qui valide la méthode.

En régime thermique transitoire, la cristallisation de I'eau a été étudiée, permettant de localiser et de
suivre avec précision le front de propagation du terme source de changement de phase. La théorie de la
surfusion a notamment été validée aux micro-échelles et les vitesses de propagation du front de glace ont
pu étre déterminées. Cependant cette expérience nécessite encore une étape de calibration afin de pouvoir
quantitfier le dégagement de chaleur de changement de phase.

Enfin, les perspectives sont dévouées a |'estimation du terme source de dissipation visqueuse, qui joue un
réle trés important dans les procédés de mise en forme. Tous les outils et méthodes sont a disposition pour
estimer ce terme source mais la conception d’une puce microfluidique et d’un banc expérimental robuste est
une étape primordiale et complexe. Un banc expérimental permettant d'observer des échauffements dus a
la dissipation visqueuse a été développé. Mais ces échauffements ne sont pas suffisants pour un traitement
optimal du signal. Quelques pistes et recommandations pour la fabrication d’une puce microfluidique sont
indiquées. Il est primordial de concevoir un puce résistante aux hautes pressions et de limiter la diffusion

pariétale, en se placant dans des conditions isopériboliques par exemple.
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Ce travail de thése se positionne dans un contexte de miniaturisation des systémes fluidiques et I'objectif
était de caractériser thermiquement ces systémes dans le but de pouvoir détecter et estimer des termes
sources. La thermographie InfraRouge (TIR) a été utilisée comme moyen de mesure.

Dans le chapitre 2, il a été démontré que a TIR était un des meilleurs moyens actuels d'obtenir une
information thermique locale, rapide, et en masse. De ce fait, le couplage microfluidique et TIR est un choix
évident pour la caractérisation des systémes a microéchelle. La plupart des systémes microfluidiques pour
des application de type “Lab-On-Chip” sont fabriqués selon le processus PDMS /Verre par photolithographie
et moulage. Cette technologie offre des facilités de mise en oeuvre et de modélisation du probléme thermique
en deux dimensions.

Le point crucial de cette étude est la modélisation thermique 2D pour approcher un phéno-
meéne physique 3D. Il a été montré dans quelles conditions expérimentales cette hypothése est valide.
Premiérement, le choix des matériaux est primordial : il est impératif de construire les microcanaux dans
un substrat épais et isolant (PDMS), et de les recouvrir avec une plaque fine et conductrice (verre) a la
surface de la puce microfluidique. Deuxiémement, il convient de travailler dans une gamme de débit entre
0 et 1000 uL.h~*, ce qui coincide avec les applications industrielles physiquo-chimiques pour ce type de
puce microfluidique.

Le probléme direct a donc été modélisé thermiquement en 2D “apparent” (c'est a dire en prenant en
compte la géométrie et les propriétés thermiques dans I'épaisseur), ce qui permet de faire ressortir les blocs
essentiels de I'équation de la chaleur régissant de tels systémes :

LAPLACIEN + TERME SOURCE = TRANSPORT + DIFFUSION

1
AT + ® = PeTx + () Tt
Fo

Pe et Fo étant les nombre adimensionnels de Peclet et Fourier, respectivement (décrit dans le chapitre
2). Tx et T't &tant les dérivées spatiales et temporelles de la température. Des méthodes inverses 3 un para-
métre, de type Gauss Markov ont été développées dans le but de pouvoir estimer la plupart des paramétres
de cette équation a partir de |'observable : la température. Pour cela, un protocole expérimental a été mis
en place. Il consiste 8 mettre les puces microfluidiques sous gradient thermique initial et de déformer les
isothermes de ce gradient par I'action de I'écoulement. Cette déformation des isothermes est enregistrée
par la caméra IR et constitue le point de départ de la méthode inverse. Le travail a été divisé en plusieurs
étapes, regroupées par chapitre. Les chapitres 3 et 4 ont permis de développer les outils et méthodes de
caractérisation, validés numériquement et expérimentalement. Le chapitre 5 reprend ces méthodes pour des
applications concrétes d'estimations de terme source en microfluidique.

Le régime thermique permanent. Ce régime thermique est étudié dans le chapitre 3. Une méthode
inverse permettant d'estimer le terme de TRANSPORT et notamment le nombre de Peclet a été développée.
La méthode inverse est basée sur |'utilisation d'un coefficient de corrélation spatiale qui utilise le modéle
physique pour trier et sélectionner uniquement les pixels utiles & I'estimation. Les résultats sont présentés
sous forme de cartographies du nombre de Peclet estimé. Ces cartographies permettent de détecter les
écoulements avec une grande précision. A partir de ces cartographies il est possible de déterminer un
nombre de Peclet moyen au sein du microcanal et une incertitude de mesure (toujours inférieure a 10 %).
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Les mesures effectuées pour plusieurs tailles de microcanaux et plusieurs débits sont cohérentes avec la
physique. Quand la taille du microsystéme diminue, a débit constant, le nombre de Peclet estimé augmente.
Pour tous les débits testés, le nombre de Peclet estimé augmente linéairement avec le débit.

La méthode a également permis d’explorer des géométries plus complexes avec des écoulements dans
plusieurs directions. Ce type de puce microfluidiques trouve des applications notamment dans |'implémen-
tation de micro-échangeurs mais aussi dans la compréhension des mécanismes de types milieux poreux.
Les résultats ont montré que les estimations permettent d'observer la conservation du débit dans chaque
branche des microcanaux.

Dans le cas de nos expériences les écoulements sont repérés derriére des matériaux transparents dans le
visible mais la méthode peut s'avérer trés utile dans le cas de microsystémes opaques ol |'observation visible
n’'est pas possible. De plus, il est également trés facilement envisageable de transposer ces méthodes a des
échelles de plus en plus grandes : pour la caractérisation de |'encrassement des micro-échangeurs, pour la
détection du réseau sanguin dans le domaine biomédical, ou la encore détection canalisations derriére des

murs dans le domaine du batiment...

Le régime thermique transitoire. Le chapitre 4 est dédié a I'étude ce régime thermique, dont I'objectif
était de pouvoir compléter les estimations sur I'équation de la chaleur, notamment au travers du terme
de DIFFUSION et le nombre de Fourier. La méthode inverse développée est de type Gauss Markov est
similaire a celle du régime thermique permanent mais elle nécessite I'utilisation d'un coefficient de corrélation
temporelle.

Un protocole expérimental original a été proposé. Il consiste a établir des créneaux périodiques de débits,
pour estimer consécutivement le nombre de Peclet et le nombre de Fourier. Le couplage des deux estimations
permet calculer des informations quantitatives, a savoir la diffusivité thermique et le champs de vitesse.
Les résultats sont présentés sous forme de cartographies et une étude en fonction du débit a également
été réalisée. Les résultats obtenus sont en parfait accord avec la physique puisque le nombre de Fourier
estimé est constant et permet de retrouver avec une faible incertitude la diffusivité thermique de I'eau.
Les nombres de Peclet estimés varient linéairement en fonction du débit. La vitesse moyenne estimée en
fonction du débit imposé est trés proche de la vitesse théorique calculée a partir des données géométriques.
Un écart de moins de 10 % est observé entre les vitesses estimées et les vitesses théoriques, sachant que
I'incertitude sur I'estimation de la vitesse est de I'ordre de 10 % et que l'incertitude sur le débit imposé au
pousse seringue est de I'ordre de 3 %.

La difficulté majeure rencontrée dans ce chapitre est le pré-traitement des données. En effet, en régime
thermique transitoire, I'enregistrement des variations de températures est souvent perturbé par la sensibilité
de la caméra et le bruit de mesure. Le signal thermique a été pré-traité en faisant des moyennes périodiques
des créneaux d’écoulements et en utilisant un filtre passe bas temporel. Néanmoins, les perspectives d’amé-
liorations sont orientées vers I'amélioration de la qualité du signal brut et des techniques de dérivations.
La meilleure option semble étre le couplage d'un filtre spatial (de type convolution) et d'une technique de
traitement du signal temporel (type SVD). C'est pourquoi nous recommandons d'étudier ces aspects dans

les futurs travaux.

L’estimation de termes sources. Dans le chapitre 5, les méthodes inverses ont été appliquées en régime

permanent puis en régime transitoire pour détecter des flux de chaleur et estimer des termes sources.
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En chimie, il est important de pouvoir caractériser thermiquement les réactions aux microéchelles, et de
développer des études calorimétriques, notamment dans le but de mieux anticiper les risques d’emballement
thermique et de controler les micro-réacteurs. Une réaction acide/base exothermique a été étudiée en régime
permanent. La méthode inverse développée au chapitre 3 a donc été appliquée pour étalonner |'écoulement
au sein de la puce dédiée a la réaction. Le terme source de réaction chimique a ensuite été calculé a partir
de cette étalonnage. De plus, une calibration thermique de la puissance dégagée a permis de quantifier
le terme source. Cette calibration a été effectuée par dépot d’or dans le microcanal et application d’un
puissance électrique connue. Cela a permis de mener une étude en fonction du débit de réactifs et de
mesurer |'enthalpie de réaction. Les résultats obtenus sont extrémement proche de ceux trouvés dans la
littérature. En effet, une enthalpie de AH = 56 kJ.mol™! est indiquée en calorimétrie classique, contre
une enthalpie AH = 57 kJ.mol~! dans cette étude, soit un écart de 1,8 %. De plus I'estimation du terme
source permet de localiser I'avancement de la réaction au sein du microcanal

La deuxiéme application est I'étude du changement de phase en microcanal. L'exemple de la cristallisa-
tion de I'eau a été étudiée. Dans un premier temps, I'établissement du protocole expérimental a permis de
visualiser et valider la théorie de la surfusion a microéchelle. A I'instant précis du changement de phase, un
fort dégagement de chaleur trés bref et mobile est observé du fait de la rupture de surfusion. La méthode
inverse développée au chapitre 4, nous a permis de suivre I'évolution de ce terme source mobile, et de
calculer la vitesse de propagation du front de changement de phase. Cependant, le microsystéme n'a pas
été calibré thermiquement et |'estimation de terme source reste qualitative.

Enfin, la derniére application concerne le comportement thermo-rhéologique des fluides en écoulements,
comme les polyméres fondus dans les procédés de mise en forme par exemple. Cette étude devrait permettre
a la fois de caractériser la micro-injection et le micro-moulage mais aussi de déterminer les paramétres
rhéologiques des polyméres fondus dans le but d’améliorer les modéles de CFD. L’objectif était de développer
un protocole expérimental et une puce microfluidique robuste dédiés aux fluides visqueux soumis a des fortes
contraintes de cisaillement. Cette étape de conception est trés compliquée mais il a tout de méme été possible
d'observer des échauffements au sein de microcanaux. Pour I'instant un systéme d'injection tangentiel par
pulsation et une géométrie coudée permettent d'augmenter le rapport signal a bruit.

Bilan et perspectives Les méthodes inverses de traitement des images IR développées dans ce travail
de thése sont relativement simples et trés rapides. Les calculs sont effectués en quelques minutes. Il est
possible de traiter une quantité massive de données quasiment en temps réel. L'utilisation des coefficients
de corrélation permet d'effectuer une sélection statistiques des données & partir d'une observable liée a un
modéle physique.

D'un point de vue numérique, les perspectives a court terme sont essentiellement |'amélioration des
méthodes a la fois de dérivation mais aussi de traitement du signal. En effet, il a été montré I'importance
d'augmenter le rapport signal a bruit en régime transitoire. Pour l'instant, le filtrage passe bas a été retenu
comme méthode de filtrage, ce qui ne permet pas d’éliminer complétement le bruit de mesure. L'utilisation
d'autres techniques de dérivations devraient permettre de réduire le bruit induit par la discrétisation en
différences finies.

A plus long terme, il serait intéressant d’évoluer vers un modéle thermique complet en 3D. Ainsi la
température de surface de la puce microfluidique serait inversée dans un premier temps pour estimer la

température réelle du fluide avec précision. Ensuite la deuxiéme partie de I'inversion consisterait a estimer
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les paramétres thermiques et fluidiques. Ce genre de modéle serait particuliérement utilise dans le cas
de micro-échangeurs thermiques avec des géométries complexe a la fois dans le plan et avec beaucoup
d'échanges thermiques dans I'épaisseur.

D'un point de vue expérimental, maintenant que les outils sont mis en place, il est envisagé d'améliorer
les dispositifs notamment la résolution et le rapport signal a bruit. En effet, méme si I'implémentation de
méthodes numériques peut réduire l'influence du bruit, il est également primordial d'intervenir a la source,
c'est a dire lors des mesures. Pour cela, des conditions expérimentales avec des gradients thermiques plus
importants peuvent étre étudiées, ainsi que la définition d’un protocole expérimental périodique plus long...
En ce qui concerne la résolution, I'utilisation d'un objectif microscope sur la caméra IR sera effectué a trés
court terme. Une cartographie précise des profils de vitesse dans les microcanaux devraient permettre de
fournir des informations utiles pour I'étude des effets de dissipation visqueuses.

Enfin, les méthodes développées seront appliquées dans différents domaines de recherche. Par exemple,
pour les procédés de mise en forme et la micro-injection, il serait intéressant de développer de nouveaux
protocoles expérimentaux permettant de regrouper les estimations de vitesse et de diffusivité thermique
simultanément a celle du terme source de dissipation visqueuse. || est également prévu de définir un protocole
expérimental pour caractériser les écoulements sanguins. Ce genre d’'étude doit étre effectuée dans I'optique
du controle d'individus ou de prévention médicale, donc de préférence sans avoir a appliquer un gradient

thermique.
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Chapitre 7

ANNEXES
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Annexe A

Modélisation thermique en 2D “pur”

Ce modéle thermique a été utilisé dans des cas expérimentaux et numériques 3D mais les résultats
ne sont pas suffisament rigoureux. C'est pourquoi le modéle thermique 2D “apparent” a été écrit. Cepen-
dant le modéle thermique 2d “pur” reste parfaitement applicable dans le cas de traitement de champs de

températures issus de simulations numériques 2D.

La caméra IR fournit des images en 2D a la surface du verre de la puce microfluidique. De plus, il est
important de rappeler que la couche de verre est beaucoup plus mince et conductrice (A, = 1W.m~ ' K~!
, € = 170 um) que la couche de PDMS (A\ppns = 0,1 Wem L. K, eppys = 1 cm). Cela a permis
d'émettre |'hypothése d'équilibre local entre la couche de verre et la couche de fluide (équation 2.30). Le
systéme précédent peut donc étre rédeuit 3 un modéle uniquement 2D “pur”. Dans ce cas, le systéme réduit

est défini et représenté comme le montre la figure A.1.

L’équation de la chaleur est écrite selon un modéle de corps thermiquement mince (équation A.1), tous
les termes étant exprimés en W/m3.

. Solide

Q

g

Solide

F1GURE A.1 — Réduction a un modéle 2D de la surface supérieure d'une puce microfluidique
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PT(x,y,t)  PT(x,y,1) h.p _ OT (x,y,1) OT (x,y,t)
A ( 92 + 95 +<p(a:,y,t)—?(T(:c,y,t)—Too) = p.Cp.v(x). 5 +p.Cp. 5
(A1)

Avec les conditions limites thermiques ci-dessous :

- Flux imposés en entrée et en sortie de microcanal (équation A.2). Il est important de rappeler que
dans le cas sans terme source, un gradient thermique monodimensionnel est créé entre |'entrée et la sortie
selon 'axe z. Un flux chaud est imposé en entrée (¢¢) et un flux froid (¢ )en sortie. La température peut

également étre maintenue homogéne en imposant ¢¢c = ¢p

T (x,y,t) T (z,y,1t)

- A =¢cenz=0et — A =¢penz=1L (A.2)
Ox Ox
- Pertes par convection sur les limites latérales (équation A.3) :
oT t
—)\(g’yy’) =h(T(z,y,t) —Too) eny=lety=0 (A.3)
- Température initiale nulle dans le systéme (équation A.4) :
T(x,y,t)=0at=0 (A.4)

De méme que pour le modéle 2D avec prise en compte des effets de I'épaisseur, les pertes par convection
sont largement plus faibles que les autres termes de I'équation [77], ce qui permet de les négliger. Une

discrétisation en différence finie est également appliquée (équation A.5).

(Thay + T+ T+ T —ATf) by (T - T) 1 (T 1)

J 15" i ,J
Ax?

+ 7. = : O — (A5)
7 aff; Az aff; At

En multipliant par Az? il est possible de faire apparaitre les nombres de Fourier et de Peclet, ce qui

raméne au modéle 2D final (équation A.6) :

LAPLACIEN + TERME SOURCE = TRANSPORT + DIFFUSION ‘

1
AT;’J + (I)ﬁj = Pei-ij.T[L‘i,j + (Fok> Tti—ij (A_6)
iJ

Avec,
- Le LAPLACIEN

AT = (T + Ty + T + T

— 4Tilfj) (A7)
- Le TERME SOURCE
A
D, — o(z,y) Az (A8)
- Le terme de TRANSPORT
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Ce terme Pe; ;. T'x; ;, est composé du nombre de Peclet Pe (équation A.9) et de la dérivée spatiale de

la température (équation A.10) :

vk Az
et = 2 r9)
afFf.
2,7
Tai; = (Tf — 1) (A.10)

- Le terme de DIFFUSION
Ce terme ( L )Tt’-“

Foi.‘“'j YA

porelle de la température (équation A.12) :

est composé du nombre de Fourier F'o (équation A.11) et de la dérivée tem-

k
X afi;-At

Fof; =~ (A.11)

Tty = (Tzk;rl - TF) (A.12)

Remarque :
De méme que pour la modélisation 2D avec effet de I'épaisseur, le laplacien et les dérivées ne sont pas
rapportées au pas spatial ou temporel car ils ont été substitués pour faire apparattre les nombres de Peclet

et Fourier.
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Annexe B

Estimations du terme de transport
en régime permanent avec un

modeéle 2D pur

A partir des simulations 3D, les champs de température a la surface du verre sont extraits, ainsi que le
champ de vitesse moyenne dans |'épaisseur du microcanal. Une premiére hypothése consiste a dire que le
champ de température peut étre traité avec un modéle en deux dimensions. Le méme travail d'estimation
que précédemment est donc effectué et les nombres de Peclet estimés sont comparés aux nombres de Peclet
théoriques (calculés a partir de la vitesse moyenne selon |'épaisseur).

Le Peclet estimé en fonction de I'axe y est reporté sur la figure B.1. Contrairement aux simulations
2D, I'estimation du nombre de Peclet ne correspond pas aux limites physiques imposées par les parois du
microcanal. Un paramétre qui s’apparente a un nombre de Peclet est estimé en dehors du microcanal. De
plus, les estimations sont plus faibles que les nombres de Peclet théoriques.

La figure B.2 montre le nombre de Peclet estimé en fonction du débit imposé et I'évolution linéaire
théorique n'est pas observée. Il n'y a donc pas de cohérence avec la physique. Malgré un ordre de grandeur
correct, les nombres de Peclet sont toujours sous estimés par rapport a la théorie, d’autant plus que le débit
augmente.

Cela peut s'expliquer par le fait que la diffusion dans le verre suivant le plan (z,y) prend de I'importance
lorsque les simulations sont effectuées dans cette configuration, de méme que I'épaisseur de fluide et le profil
de type Poiseuille selon I'axe z font que la distribution de température ne peut pas étre considéré comme un
simple modéle 2D. Le modéle 2D ne semble pas parfaitement adapté aux simulations 3D. Malgré I'hypothése
de couche fine et conductrice, il faut procéder a des estimations sur un modéle plus complet en prenant en

compte I'épaisseur.
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F1GURE B.1 — Profils de Peclet selon I'axe yy. Comparaison entre le nombre de Peclet théorique et estimé
avec un modéle 2D réduit. (a) sur toute la largeur et (b) agrandissement.
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FIGURE B.2 — Peclet estimé et théorique en fonction du débit imposé. Modéle 2D - Simulations 3D
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Annexe C

Amélioration du signal et des

dérivées

En régle générale, le calcul de dérivées spatiales ou temporelles sur un champ de mesures expérimentales
est une tache compliquée, car I'opérateur amplifie le bruit de mesure (qui est de nature aléatoire). Plusieurs
techniques de dérivations sont envisageables : différences fines, fonctions polynomiales, décomposition en
base orthogonale, convolution... Nous allons détailler quelques unes d’entre elles dans le but d'examiner les
erreurs induites par chaque méthode.

On prend I'exemple d'un échelon de température 1D définit par la relation C.1.

L L
T(Ji,t:O):lpOUTO<$<b=§ et T(x,tzO):Opourb:§<:1c<L (C.1)

Aprés un certain temps, ce champ de température peut étre décrit par la solution analytique de la relation
C.2. Rigoureusement, dans cette relation N tend vers |'infini mais nous allons considérer uniquement la

dérivée spatiale a un instant donné.

N

b 2 in(amb
T(x,t) ==+ — sinfa )exp(—a.ozit)cos(oznx) (C.2)
L L = Qan
avec,
nw
n — " C3
o =" (€3)

Sur la figure C.1, on représente |'allure du signal en températureselon zat = 0,5 s; a = 107 5m?s~!; b=
L.
27
étudier quelques méthodes de dérivations sur ce signal, qui est un signal spatial mais les mémes observations

et L = 0,1 m. La solution analytique est bruitée (bruit gaussien aléatoire 3 moyenne nulle). Nous allons
sont valables sur un signal temporel.

Différences finies. L’approche par différences finies (figure C.1) est définie par I'équation C.4.

S Ti+1 - Tz
v
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Ficure C.1 - Signal en température de la solution analytique (gauche) et dérivation de ce signal par
différence finies (droite).

En admettant que la relation entre la température observé T} et la température réelle T} est du type
(équation C.5) :
Ti = ,11Z + eT; (C5)
ol er, représente une variable aléatoire issu du bruit gaussien (uniforme selon x). Nous avons donc au

final la relation C.6.

7 — T(@i1) = T(i)

€T, 41— €T,
; v +e(@iv) + —H—— (C.6)

Az

avec,
lim, , e(x)=0 (C.7)

Il faut donc considérer deux types d'erreurs : I'erreur d'approximation e(x;) et I'erreur sur le bruit de
mesure associé a la variable er,. Lorsque x le pas de dérivation tend vers 0, I'erreur d'approximation tend
également vers zéro, or I'erreur aléatoire tend vers l'infini. C'est pourquoi le bruit de mesure est amplifié
lors que I'on dérive en utilisant les différences finies sans tentatives de lisser le signal expérimental.

Régressions polynomiales Sur le signal bruité, il est possible de d'appliquer une loi polynomiale selon la
relation C.8. Les coefficients du polyndme sont obtenus par la méthode des moindres carrés.

N
T(x) = Z Bra™ (C.8)
n=1

On montre un exemple de polynéme d’ordre 30 obtenu avec le logiciel Matlab. Il s’agit enuite de dériver la
fonction polynomiale numériquement (figure C.2). On voit que la fonction polynomiale décrit avec précision
le signal bruité et que la dérivée du polyndme est trés proche de la dérivée de la solution analytique. On
observe des dérives sur les extrémités du domaine mais ce comportement n'est pas génant dés lors que I'on

fixe les limites du domaine.
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F1GURE C.2 — Dérivation par loi polynomiale sur le signal bruité

Autres techniques |l existe de multiples autres techniques d'amélioration et de régularisation du signal
[93].Par exemple il est possible d’améliorer les conditions limites des polyndmes en utilisant une base
cosinus de Fourier, un filtre de type “kernel” [5] ou encore un polyndme en base logarithmique [89]. On
notera également la possibilité d'utiliser la SVD (Singular Value Decomposition) dans le but de séparer le
signal disponible du bruit de mesure lorsqu’un grand nombre de données doit étre traitées [82], [4].

Toutes ces méthodes de dérivations permettent d’améliorer le signal d’entrée en température avant la
méthode inverse. Ces techniques peuvent parfois étre lourdes en terme de calcul et difficilement applicable
sur des milieux hétérogenes tels que les systémes microfluidiques. Les différences finies sont trés intéressantes
car bien adaptées au traitement de I'image pixel par pixel. Nous allons donc dans un premier temps conserver
cette technique de dérivation mais appliquer un filtre préliminaire du signal température. L'objectif est de
lisser la courbe en température sans perdre 'information physique ni introduire de biais.
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Annexe D

Code thétis pour les simulations en
3D
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Ecoulement microfluidique

GEOMETRIE
- DEFINITION DU TYPE DE MAILLAGE
CALCUL 3D CARTESIEN
- DIMENSIONS DU DOMAINE PHYSIQUE
DIM_MIN 0.00 0.p0 0.DO
DIM_MAX  3000D-6 2500D-6 775D-6
- DEFINITION DES OBSTACLES
OBSTACLE VERRE PAVE PT1 0.D0O 0.DO 0.D0 PT2 3000D-6 2500D-6 25D-6
OBSTACLE PDMS PAVE PT1 0.D0O 0.DO 25D-6 PT2 3000D-6 1175D-6 175D-6
OBSTACLE PDMS PAVE PT1 0.D0 1325D-6 25D-6 PT2 3000D-6 2500D-6 175D-6
OBSTACLE PDMS PAVE PT1 0.DO 0.DO 175D-6 PT2 3000D-6 2500D-6 775D-6 AM
- GRILLE
MAILLAGE 120 100 31
GRILLE CONSTANTE
=== EQUATIONS =

NAVIER OouI
ENERGIE OouI

- FLUIDE
FLUIDE EAU
- LOI d'ETAT et RHEOLOGIE

LIMITE VITESSE SUP PAROI AM
LIMITE VITESSE INF PAROI AM
LIMITE VITESSE AVANT PAROI AM

LIMITE VITESSE ARRIERE PAROI AM

Page 1



microfluidiquexyzvm.don
LIMITE VITESSE GAUCHE PAROI
kﬁMITE VITESSE GAUCHE RECTANGLE PT1 1175D-6 25D-6 PT2 1325D-6 175D-6 VAL 6.67D-3
LIMITE VITESSE DROITE PAROI AM
LIMITE VITESSE DROITE RECTANGLE_LIBRE PT1 1175D-6 25D-6 PT2 1325D-6 175D-6 AM
LIMITE TEMPERATURE SUP FOURIER BI_PHI 5.D0 PHI_INF 0.DO AM
LIMITE TEMPERATURE INF FOURIER BI_PHI 5.D0 PHI_INF 0.DO AM
LIMITE TEMPERATURE ARRIERE FOURIER BI_PHI 5.D0 PHI_INF 0.D0 AM
LIMITE TEMPERATURE AVANT FOURIER BI_PHI 5.D0 PHI_INF 0.DO AM
LIMITE TEMPERATURE GAUCHE CONSTANTE 0.1D0 AM

LIMITE TEMPERATURE DROITE CONSTANTE 0.D0 AM

INITIALISE TEMPERATURE DOMAINE GRADIENT VAL 0.1D0

PARAMETRES NUMERIQUES

PAS_DE_TEMPS NAVIER 6.D0

METHODE NAVIER LAGRANGIEN
-PROJECTION_VECTORIELLE OUI

ITERATION LAGRANGIEN 2

PARAMETRE DPDR 1.p0

-SCHEMA NAVIER CENTRE

SCHEMA NAVIER HYBRIDE

-SCHEMA NAVIER QUICK

-SCHEMA NAVIER DOUBLE

-SOLVEUR NAVIER MUMPS

SOLVEUR NAVIER BICG
-~PRECONDITIONNEMENT NAVIER ILU
SOLVEUR PROJECTION BICG
PRECONDITIONNEMENT PROJECTION TLU
ITERATION BICG NAVIER 300
ITERATION BICG PROJECTION 1
RESIDU PROJECTION 1.p-15
RESIDU NAVIER 1.p-10

PAS_DE_TEMPS ENERGIE 6.D0
DISSIPATION NON

Page 2



microfluidiquexyzvm.don

SCHEMA ENERGIE HYBRIDE

ITERATION BICG ENERGIE 50
RESIDU ENERGIE 1.p-10
SOLVEUR ENERGIE BICG

PRECONDITIONNEMENT ENERGIE MILU

=== = UTILITAIRES =

-TEST_ARRET OuIl FREQUENCE 10
-TOLERANCE_INCOMPRESSIBILITE 14
-TOLERANCE_STATIONNARITE 14

-ARRET TEMPERATURE
-ARRET INCOMPRESSIBLE

- IMPRESSION
IMPRESSION TECPLOT

IMPRESSION MATLAB

-IMPRESSION VTK AM

IMPRESSION FREQUENCE 1

IMPRIME VITESSE
IMPRIME PRESSION
IMPRIME TEMPERATURE
-IMPRIME DIVERGENCE
-IMPRIME MASSE
-IMPRIME VISCOSITE
IMPRIME PERMEABILITE
-IMPRIME ROTATIONNEL
-IMPRIME FCT_COUR
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Annexe E

Code thétis pour les simulations en
2D
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Ecoulement microfluidique

GEOMETRIE
- DEFINITION DU TYPE DE MAILLAGE
CALCUL 2D CARTESIEN
- DIMENSIONS DU DOMAINE PHYSIQUE
DIM_MIN 0.D0 0.D0
DIM_MAX 3000.D-6 2500.D-6
- DEFINITION DES OBSTACLES
OBSTACLE PDMS RECTANGLE PT1 0.DO0 0.0 PT2 3000.D-6 1175.D-6
OBSTACLE PDMS RECTANGLE PT1 0.DO 1325.D-6 PT2 3000.D-6 2500.D-6
- GRILLE
MAILLAGE 120 100
GRILLE CONSTANTE
=== EQUATIONS =

NAVIER OouI
ENERGIE OouI

- FLUIDE
FLUIDE EAU
- LOI d'ETAT et RHEOLOGIE

LIMITE VITESSE GAUCHE PAROI
LIMITE VITESSE GAUCHE POISEUILLEZ2 MIN 1175D-6 MAX 1325D-6 VAL 2.22D-3

LIMITE TEMPERATURE GAUCHE CONSTANTE 0.1DO

LIMITE VITESSE DROITE PAROI

LIMITE VITESSE DROITE NEUMANNZ2 MIN 1175D-6 MAX 1325D-6
LIMITE TEMPERATURE DROITE CONSTANTE 0.DO

LIMITE VITESSE SUP PAROTI
Page 1



microfluidiqueXy.don
LIMITE TEMPERATURE SUP FOURIER BI_PHI 5.D0 PHI_INF 0.DO

LIMITE VITESSE INF PAROI
LIMITE TEMPERATURE INF FOURIER BI_PHI 5.D0 PHI_INF 0.DO

INITIALISE TEMPERATURE DOMAINE GRADIENT VAL 0.1D0
-INITIALISE VITESSE VAL 0.DO

=== PARAMETRES NUMERIQUES =

PAS_DE_TEMPS NAVIER 6.D0

METHODE NAVIER LAGRANGIEN
-PROJECTION_VECTORIELLE OUI

ITERATION LAGRANGIEN 2

PARAMETRE DPDR 1000.D0

SCHEMA NAVIER CENTRE

-SCHEMA NAVIER HYBRIDE

-SCHEMA NAVIER QUICK

-SCHEMA NAVIER DOUBLE

SOLVEUR NAVIER MUMPS

-SOLVEUR NAVIER BICG
-PRECONDITIONNEMENT NAVIER ILU
SOLVEUR PROJECTION BICG
PRECONDITIONNEMENT PROJECTION ILU
ITERATION BICG NAVIER 300
ITERATION BICG PROJECTION 1
RESIDU PROJECTION 1.p-15
RESIDU NAVIER 1.p-15

PAS_DE_TEMPS ENERGIE 6.D0
DISSIPATION NON

SCHEMA ENERGIE HYBRIDE

ITERATION BICG ENERGIE 50
RESIDU ENERGIE 1.p-16
SOLVEUR ENERGIE BICG

PRECONDITIONNEMENT ENERGIE MILU

UTILITAIRES

Page 2
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-TEST_ARRET OuI FREQUENCE 10
-TOLERANCE_INCOMPRESSIBILITE 14
-TOLERANCE_STATIONNARITE 14

-ARRET TEMPERATURE
-ARRET INCOMPRESSIBLE

IMPRESSION TECPLOT
IMPRESSION MATLAB

IMPRESSION FREQUENCE 1

IMPRIME VITESSE
IMPRIME PRESSION
IMPRIME TEMPERATURE
-IMPRIME DIVERGENCE
-IMPRIME MASSE
-IMPRIME VISCOSITE
IMPRIME PERMEABILITE
-IMPRIME ROTATIONNEL
-IMPRIME FCT_COUR
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ESTIMATIONS DE CHAMPS DE DIFFUSIVITES, DE VITESSES ET
DE SOURCES DE CHALEUR PAR THERMOGRAPHIE INFRAROUGE
SUR DES SYSTEMES MICROFLUIDIQUES.

RESUME : La microfluidique est une technologie récente dont le principal avantage est de
pouvoir miniaturiser le phénoméne étudié, quelque soit le domaine (énergétique, chimie,
biologie...). Cependant les techniques de mesures (vitesses, températures...) au sein des
systemes microfluidiques sont souvent complexes a mettre en ceuvre. C’est pourquoi il est
important de mettre en place un nouvel outil de mesure efficace et fournissant des informations
a I'échelle de ces microsystemes. La Thermographie InfraRouge (TIR) est un moyen puissant
de mesurer des champs de températures, qui peuvent ensuite étre utilisés pour estimer des
propriétés thermo-physiques. Le premier objectif de ce travail de thése est donc de développer
un corps de méthodes expérimentales et numériques couplant la TIR et la microfluidique dans
le but d'estimer des parameétres fluidiques et thermiques. Une procédure expérimentale
originale ainsi que des méthodes inverses a un parametre ont été développées. Toutes les
méthodes développées ont été testées et validées sur des champs de températures simulés
numériguement. Les mesures expérimentales ont permis de cartographier et d'estimer
quantitativement des parametres tels que la vitesse, la diffusivité thermique et des sources de
chaleur. Le deuxiéme objectif est de tester les méthodes développées sur des applications
microfluidiques concrétes. Ces tests ont aboutis a d’excellents résultats tels que la mesure
d’enthalpie de réaction chimique en microréacteurs, ainsi que I'étude de la cristallisation de
I'eau en microcanal.

Mots clés: microfluidique, thermographie infrarouge, méthodes inverses, estimation de
parameétres, champs de diffusivité, champs de vitesse, microcalorimétrie.

ESTIMATIONS OF DIFFUSIVITY, VELOCITY AND HEAT SOURC ES FIELDS IN
MICROFLUIDICS SYSTEMS USING INFRARED THERMOGRAPHY

ABSTRACT: Microfluidics is a recent technology which one of the main advantages is the
miniaturization of the studied phenomena, in any domain (energy, chemistry, biology...).
However, measurement techniques (velocity, temperature...) inside microfluidic systems are
often difficult to implement. This is why it is important to design a new and efficient
measurement tool, adapted to those micro-scales. InfraRed Thermography (IRT) is a powerful
mean to measure temperature fields, which can be utilized to estimate thermo-physical
properties. The first objective of this work is to develop a set of experimental and numerical
methods coupling IRT and microfluidics in order to estimate thermal and fluid flow parameters.
Original experimental procedures as well as one parameter inverse methods have been
developed. All the developed methods were tested and validated from simulated temperature
fields. Experimental measurements permitted to map and quantitatively estimate parameters
like velocity, thermal diffusivity and source terms. The second objective is to test the developed
methods on real microfluidics applications. Those tests led to excellent results such as chemical
reaction enthalpy measurement in micro-reactor, and also the study of water crystallization in
micro-channels.

Keywords : Microfluidics, infrared thermography, inverse methods, parameters estimation,
diffusivity fields, velocity fields, microcalorimetry.
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