N

HAL

open science

Dynamiques d’imbibition en milieu confiné

Bertrand Levaché

» To cite this version:

Bertrand Levaché. Dynamiques d’imbibition en milieu confiné. Mécanique des fluides [physics.class-

ph]. Université Pierre et Marie Curie - Paris VI, 2014. Frangais. NNT: . pastel-00966910v1

HAL 1Id: pastel-00966910
https://pastel.hal.science/pastel-00966910v1
Submitted on 27 Mar 2014 (v1), last revised 23 Jul 2014 (v2)

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.


https://pastel.hal.science/pastel-00966910v1
https://hal.archives-ouvertes.fr

THESE DE DOCTORAT DE
IUNIVERSITE PIERRE ET MARIE CURIE

Spécialité PHYSIQUE DES LIQUIDES

Ecole doctorale :

SCIENCES MECANIQUES, ACOUSTIQUE, ELECTRONIQUE & ROBOTIQUE DE PARIS
(ED 391)

DYNAMIQUES D’IMBIBITION EN MILIEU CONFINE

Présenté par

BERTRAND LEVACHE
Pour obtenir le grade de

DOCTEUR DE L'UNIVERSITE PIERRE ET MARIE CURIE

Soutenuele: 03 MARS 2014

Devant la commission d’examen formée de :

M. Denis BARTOLO Directeur de These
M. Maurice BOURREL Directeur de Theése
M. Axel BUGUIN Examinateur
Mme. Elise LORENCEAU Rapporteur
M. Ignacio PAGONABARRAGA MORA Examinateur
M. Enric SANTANACH CARRERAS Invité
M. Christophe YBERT Rapporteur

s
UCMC e

Paris







REMERCIEMENTS

N’ayant pu remercier comme je le souhaitais toutes les personnes m’ayant
accompagné pendant ma these, jutilise ces quelques lignes pour finaliser ces re-
merciements.

Je souhaite remercier en premier lieu mon directeur de these, Denis Bartolo.
Merci beaucoup Denis pour la confiance que tu m’as accordé depuis maintenant
presque 5 ans que l'on se connait. Grace a toi, j’ai pu découvrir ce qu’était vé-
ritablement la recherche et tout I’engagement personnel qu’elle nécessite. Merci
également pour les nombreuses discussions que 1'on a pu avoir, notamment celles
sur la technique ou j’ai pris plaisir & imaginer avec toi de nombreuses idées "a
tester” (méme si un grand nombre d’entre elles ne 'ont finalement jamais été).
Je voulais aussi te remercier pour la maniére dont tu m’as guidé, et surtout la
grande liberté que tu m’as laissé quand je voulais tester de nouvelles méthodes,
tout en sachant me dire stop quand j’allais trop loin. Enfin merci pour tous le
reste, en particulier les repas de groupe ou, méme si je parlais beaucoup moins
que toi (profite en bien, avec Céleste ca risque d’étre tres différent), j’ai toujours
passé de tres bon moment.

Un grand merci également a toute ’équipe du "Bartolab”. Les anciens thésards,
Nicolas et Nais, qui m’ont accueilli dans le groupe et avec qui j’ai eu de tres bons
moments. Les thésards actuels avec qui j’ai passé toute ma these : Raphaél (je
sais que tu as soutenu avant moi mais c¢’est plus simple), Antoine, Nicolas et Jean-
Baptiste pour les nombreux échanges et discutions que 'on a pu avoir au labo
aussi bien qu’en dehors. J’ai vraiment passé 3-4 superbes années au sein du groupe
et du laboratoire et c’est en grande partie grace a vous. Un grand merci également
a Céleste, "The best stagiaire ever” (j’ai fait court sur le titre mais j’espeére qu’il
te conviendra), non seulement pour ta joie de vivre mais aussi pour tout le travail
et la patience dont tu as fait preuve durant le stage. Je suis vraiment heureux que

3



tu prennes la suite et je te souhaites le meilleur pour ta these.

Merci au trois joyeux fous : Sophie, Jojo et Raph du bureaux de rédaction
pour les nombreuses rigolades, la cacao trop fort, les discutions sur les truites,...
ils ont rendu cette période vraiment agréable.

Merci a tous le PMMH pour m’avoir accueilli, pour la bonne ambiance et la
grande qualité scientifique du laboratoire. Merci a Frédérique, Amina et Claudette
pour toute la gestion administrative qui m’ont grandement simplifié la vie. Merci
également au laboratoire MMN dans lequel j’ai passé pratiquement la moitié de
ma these et en particulier a Fabrice pour 'aide que tu m’as apporté pour les
aspects technologiques.

Merci a tous mes amis de PC, du rugby et d’ailleurs, qui rendent ma vie si
agréable. Merci aux anciens Porcelet (que je ne préferes pas citer individuellement
pour ne pas risque d’en oublier) pour les grands matchs, 3éme mi-temps, soirée,
... qu’on a passé ensemble! N’hésitez pas & venir a Pau, vous y serez toujours les
bienvenue. Merci & toi Julie pour ces 1 ans et demi passé ensemble, et notam-
ment un GRAND MERCI auquel je rajoute Gwen pour le pot de theése. Merci
enfin & toute ma famille pour le support dont vous avez fait preuve durant mes
looooooonnnngues études, c’est vraiment magique d’avoir une famille telle que
vous ou 'on s’entend si bien.



Résumé

Ce travail de these expérimental porte sur les dynamiques d’imbibition en
milieu confiné. Cette situation survient lorsque un fluide mouillant les parois d’un
solide vient déplacer un second fluides non-miscible. La divergence des contraintes
visqueuses au niveau de la ligne de contact avec le solide complexifie la description
de la forme et de la dynamique d’invasion du ménisque qui ne peut se résumer,
méme aux échelles macroscopique du confinement solide, a ’avancement d’un front
liquide homogene. L’absence de longueur caractéristique intrinseque aux fluides
nécessite de tenir compte des couplages entre écoulement et forme des interfaces a
toutes les échelles, depuis le nanometre (interactions moléculaires) jusqu’a I’échelle
du confinement (une centaine de micrometres dans nos expériences). Ce caractere
multi-échelle est au centre des travaux effectués durant cette these.

A T'aide du développement de nouveaux outils micro-fluidiques, nous étudions
quantitativement I'imbibition dans une géométrie de type Hele-Shaw. Une étude
a la fois expérimentale et numérique nous permet de mettre en évidence l'exis-
tence d’'une nouvelle transition d’entrainement. Une étude complete du modele
numérique nous permet ensuite d’unifier ce nouveau mode avec celui reporté jus-
qu’a présent dans la littérature. Nous nous intéressons aussi a 'imbibition dans
des réseaux poreux modele. Nous identifions alors expérimentalement un nouveau
mode d’invasion généralisant I’entrainement obtenu précédemment. Ce scénario
est piloté par I’écoulement en film de coin autour des obstacles constituant le
poreux. Nous proposons alors un critere géométrique simple pour discriminer les
différents modes d’invasions.






Abstract

This experimental thesis deals with imbibition in confined media. This si-
tuation occurs when a fluid which preferentially wets the solid displaces another
immiscible fluid. The divergence of the viscous stress at the contact line with the
solid complicates the description of both the shape and the invasion dynamic of
the meniscus that can no longer be described, even at the macroscopic length scale
of the solid confinement, by only the displacement of a homogeneous liquid front.
The absence of any intrinsic fluids length scale requires to take into account the
coupling between the interface shape and the flow at all scales, from nanometers
(molecular interaction) to solid confinement scale (hundred micrometers in our
experiments). Multi-scale behavior will be the central point of this thesis.

Using new microfluidics tools, we first made a quantitative study of imbibi-
tions in Hele-Shaw geometry. We demonstrate a new class of liquid entrainment
transition both experimentally and numerically. In addition, an extensive analy-
sis of our numerical model shows that it consistently describes all scenarios that
have been reported so far. We then study imbibitions in model porous media. We
demonstrate a new invasion process, where the flow occurs along the corner of the
porous’ obstacles, that generalizes the previous entrainment. We finally propose
a geometric criterion that discriminates between the different invasion scenarios.
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CHAPITRE 1

Introduction
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1.1 Contexte pétrolier

Depuis le début de son utilisation industrielle dans les années 1850, le pé-
trole est devenu aujourd’hui un des piliers de notre économie moderne. Principale
source d’énergie dans le monde (> 32% de la consommation mondiale d’éner-
gie), il est également a l'origine de trés nombreux produits dérivés tels que les
matieres plastiques, les textiles, les intermédiaires de synthése pour la chimie et
la pharmacie, etc. Cette grande diversité d’utilisation contribue a la croissance
incessante de la consommation mondiale de pétrole. Elle a ainsi augmenté de plus
de 44 % entre 1985 et 2011. Si la production mondiale a pu suivre jusqu’a présent
cette demande grandissante, on observe depuis quelques années un épuisement des
zones de production traditionnelles avec une diminution d’environ 5% par an de
leur capacité de production. Pour compenser ce déclin, deux solutions sont utili-
sées par 'industrie pétroliere : la découverte et ’exploitation de nouveaux champs
moins accessibles, et 'amélioration des taux de récupération dans les puits exis-
tants. Cette derniere solution est particulierement intéressante puisque 1’on estime
aujourd’hui qu’augmenter la récupération des réservoirs d’un seul pourcent per-
mettrait de récupérer I’équivalent de quatre années de la production mondiale
actuelle.

L’exploitation d’un réservoir se fait en trois étapes. La premiere, appelée "récu-
pération primaire”, consiste a utiliser I’éruption naturelle des puits apres forage.
Une fois que la pression interne du puits devient insuffisante pour produire, la
seconde étape consiste a contrebalancer le déclin des productions par le maintien
de la pression du réservoir, et donc a pousser le pétrole vers les puits producteurs
a 'aide de l'injection d’eau ou de gaz hydrocarbonés non miscibles. Ce procédé
est appelé "récupération secondaire”. Ces deux étapes, utilisées depuis la fin du
XIXE® siecle, ne permettent de récupérer en moyenne que 32 % du pétrole en place,
ce chiffre chutant méme sous les 10 % pour les pétroles de viscosité supérieure a
100 cP. Pour augmenter ce taux, des méthodes de récupération dites "tertiaires”
ont été développées afin, d’une part, d’améliorer le drainage en optimisant le ba-
layage macroscopique du pétrole et, d’autre part, de mettre en ceuvre, a I’échelle
microscopique cette fois, des processus physico-chimiques aptes a déloger 1'huile
résiduelle prisonniere du réservoir. Pour les pétroles les moins visqueux, on atteint
alors des récupérations allant jusqu’a 70 %. Ces récupérations restent cependant
inférieures & 30 % des que la viscosité augmente.

Dans cette these, on s’intéressera a ces huiles dites lourdes dont la viscosité est
comprise entre 100 cP et 10000 cP et pour lesquelles les méthodes de récupération
tertiaire actuelles ne sont pas optimales. L’une de ces méthodes consiste a inclure
des additifs (polymere, tensio-actif, alcali) dans I’eau avant de l'injecter dans le
réservoir, et ce afin de modifier les interactions physico-chimiques avec le pétrole
et ainsi d’augmenter la récupération. Le type de milieu dans lequel est piégé
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I’huile joue alors un role trés important, tant au niveau de la géométrie que de la
physico-chimie.

En pratique, le pétrole est contenu dans des milieux poreux possédant des
caractéristiques spécifiques a chacun. On comprend alors toute la difficulté de dé-
velopper des méthodes fonctionnant pour ’ensemble de ces milieux. Dans cette
optique, il apparait alors primordial de comprendre les mécanismes et phénomenes
intervenant lors de I'invasion d’un fluide dans un poreux rempli d’un second fluide.
Ces questions ont ainsi fortement stimulé et financé, non seulement la recherche
industrielle, mais aussi la recherche académique durant ces 30 dernieres années. La
question parait simple mais résiste toujours a une description claire et universelle.
La raison principale provient du caractere multi-échelle du poreux et des écoule-
ments non-linéaires dus au confinement géométrique. Le déplacement de I'interface
macroscopique entre les fluides dépend ainsi des écoulements a toutes les échelles,
jusqu’a celle du nm ou la physico-chimie des interfaces et des mélanges prend le
relais. Ce couplage entre écoulements confinés et géométrie multi-échelle rend le
probléme intrinsequement complexe. C’est dans ce contexte que va se situer cette
these.

1.2 Milieu poreux : caractérisation et écoulement de
fluides

Description d’un matériau poreux

Un matériau poreux est un milieu contenant des interstices définies par une
matrice qui est en général solide et fixe (figure|1.1)). Les interstices désignent a la
fois les pores, zones de connexion entre plus de deux éléments de la matrice, et
les liens reliant ces pores entre eux. Cette distinction permet de définir le rapport
d’aspect du poreux, correspondant au rapport de la taille des pores sur la taille
des liens. On verra par la suite que ce parametre a une grande influence sur les
dynamiques d’écoulement a l'intérieur du poreux.

Un tres grand nombre de matériaux sont ainsi considérés comme des poreux.
On retrouve aussi bien des matiéres naturelles (sable, certaines roches, capillaires

7 )
sanguins,...) qu’artificielles (béton, gel, mousse,...). On comprend ainsi au travers
de ces nombreux exemples tout l'intérét que peut apporter la compréhension des
phénomenes d’écoulement a l'intérieur de ce type de milieu.

Ecoulement monophasique dans un poreux : loi de Darcy

Pour simplifier, on s’intéresse dans un premier temps a ce qu’il se passe dans
le cas de I’écoulement d’un fluide Newtonien dans un poreux.
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Lien entre deux pores

L

.

Matrice

FIGURE 1.1 — Schéma d’un poreux a 1’échelle des pores.

Lors d’une expérience pionniere sur les écoulements en milieux poreux réalisée
en 1856 [24], Henry Darcy a mis en évidence une loi reliant le débit @ d’écoulement
d’un fluide dans un matériau poreux a la différence de pression appliquée entre
les entrées :

o KAaP o

ou p est la viscosité du fluide, A et L sont respectivement aire spécifique et la
longueur du milieu poreux et K sa perméabilité. Ce dernier parametre, également
appelé perméabilité absolue, décrit la capacité du matériau a étre traversé par
un fluide, sans altération de sa structure. Il est une caractéristique intrinseque
du matériau, dépendant uniquement de sa géométrie. Cette équation macrosco-
pique est communément appelée loi de Darcy. Elle s’applique a un milieu
poreux homogene et isotrope, entierement rempli d’un fluide newtonien, et pour
des écoulements & faibles nombres de Reynolds de telle sorte que le fluide satis-
fasse a I’équation de Stockes. Cette loi est définie de facon macroscopique. On
peut cependant 'appliquer de fagon plus locale a des échelles ou le milieu reste
homogene et tant que les conditions précédentes restent valides. Il est également
possible de 'appliquer jusqu’a 1’échelle du pore, cependant la perméabilité K est
non homogene et dépend alors de I’endroit ou on I'applique. Cette fagon de pro-
céder est assez simple conceptuellement puisque le probleme reste linéaire, mais
sa résolution dans des géométries complexes et multi-échelles n’en reste pas pour
le moins complexe.
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1.3 Ecoulement diphasique en milieu poreux

Parameétres de controle

La vitesse typique d’écoulement de ’eau dans les gisements de pétrole est de
quelques metres par jours (V' ~ 10 um/s). Le nombre de Reynolds Re = pUL/n
(ot p, m, U sont respectivement la densité, la viscosité et la vitesse du fluide, et
L une distance caractéristique du probléme), est alors d’environ Re ~ 1072, Par
la suite, on négligera ainsi toujours les effets inertiels.

FIGURE 1.2 — Schéma montrant les conventions utilisées. On appellera par la suite
le fluide 1, "fluide statique” et le 2, "fluide mobile”. L’angle de contact & I’équilibre
est défini dans le fluide mobile.

Pour les écoulements diphasiques, trois autres nombres sans dimension per-
mettent alors de caractériser ’écoulement :
— le nombre capillaire qui compare la pression de Laplace aux contraintes
visqueuses dues aux gradients de vitesses a des échelles comparables a la
courbure de I'interface :

C’ai = mU, (1'2)
Y

ou ¢ correspond a I'un des deux fluides, avec 7; la viscosité de ce fluide 4,
la tension de surface entre les deux fluides et U la vitesse des fluides.
— le rapport de viscosité, également appelé rapport de mobilité :

m
M=, 1.3
2 ( )

ou 71 correspond au fluide statique et 7o au fluide mobile.
— I’angle de contact a 1’équilibre du systeme fluidey/solide/fluide; :

.. (1.4)

Ces trois nombres sans dimension, résultant uniquement de I’hydrodynamique,
rendent le probleme beaucoup plus complexe que dans le cas monophasique. De
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plus, pour des écoulements tres confinés, la situation peut étre encore plus com-
plexe si la taille des pores devient comparable a la longueur de glissement, ou a
d’autres échelles fixées par la physico-chimie des interfaces. Par la suite, on consi-
derera que la taille des pores est tres supérieure a ces échelles (> 10nm), toutes
les interactions moléculaires seront ainsi prises en compte par ’angle de contact
a I’équilibre. On distinguera alors deux cas :
— le drainage : pour 6, > 90° , c’est a dire lorsque le fluide en place mouille
préférentiellement le poreux.
— Pimbibition : pour 6. < 90° , c’est a dire lorsque le fluide mobile mouille
préférentiellement le poreux.

Ecoulement biphasique en cellule de Hele-Shaw : instabilité de Saffman-
Taylor

Un phénomene auquel nous serons particulierement confronté dans la suite de
cette these est I'instabilité de digitation visqueuse, observée pour la premiere fois
par P. G. Saffman and J. Taylor en 1958 [66]. Celle-ci apparait lorsqu’un fluide peu
visqueux déplace un autre fluide beaucoup plus visqueux. Au lieu d’avancer sous la
forme d’une interface plane, le front se déstabilise et prend la forme de multiples
doigts (figure . La compétition entre la croissance de ces différents doigts
conduit alors a une solution stationnaire ou un doigt unique se propage a vitesse
constante U et occupe une fraction A de la largeur du canal. Plus précisément, les

FicURE 1.3 — Images de la déstabilisation d’un front entre deux liquides par
I'instabilité de Saffman Taylor. Issues de [74].

premieres études numériques ont montré [78] que cette dynamique de croissance,
en cellule de Hele-Shaw, est pilotée par un unique nombre sans dimension 1/B =
12Ca/€?, ot € est le rapport d’aspect de la cellule. La description utilisée prend en
compte le champ de vitesse moyenné sur 1’épaisseur de la cellule. Cette vision 2D
des écoulements conduit & une courbe unique de A en fonction de 1/B , celle-ci
saturant & A\ — 1/2 pour 1/B — oo [56]. Les expériences de P. Tabeling et al
[73, [74] ont cependant montré qu’il existait plusieurs familles de ces courbes et
que seule la prise en compte du dépot d’un film mince de liquide statique lors de
la propagation du doigt permettait de retrouver les prédictions 2D. L’influence de
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ce film mince, suggérée initialement par C. W. Park et GM. Homsy [59], montre
I'importance des écoulements 3D en milieu confiné. Cette observation s’averera
étre au centre de cette these.

Au dela de la description de cette instabilité, ce dispositif a été aussi largement
utilisé pour étudier la dynamique de croissance Laplacienne, par exemple dans des
géométries a e variable (figure .

FIGURE 1.4 — Image de la croissance Laplacienne d’un doigt visqueux dans une
géométrie en cone. La variation de € entraine un dédoublement de chacun des
doigts, phénomene d’instabilité connu sous le nom de tip-splitting. Issue de [3§].

1.3.1 Cas du drainage : ¢, > 90°

Historiquement, le régime de drainage est celui qui a intéressé en premier 1’in-
dustrie pétroliere. Le pétrole des puits d’huiles conventionnelles, qui ont été les
premiers exploités, mouille en effet plus le poreux que ne le fait 'eau. Cet intérét,
couplé a la grande richesse des phénomenes en jeu, a donné lieu a de nombreuses
recherches deés les années 1930. Jusqu’en 1980, ces études privilégiaient une ap-
proche macroscopique du probléeme du fait de I'utilisation de carottes (échantillons
synthétiques ou naturels de milieu poreux), qui ne permettaient pas la visualisa-
tion directe des phénomenes ayant lieu a 1’échelle des pores. Les années 1980 ont
vu 'apparition des premiers systémes micro-fluidiques permettant I’'observation
des écoulements a petites échelles. De nombreuses études se sont alors portées sur
la description et la compréhension des motifs d’invasion lors de I'injection d’une
phase dans un poreux rempli par une seconde phase non-miscible. Ces études se
sont particulierement attardées sur 'observation détaillée des comportements des
interfaces entre les fluides a 1’échelle du pore et les ont reliés au comportement du
front macroscopique du fluide mobile dans le poreux.
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(a) Invasion d’un canal par le fluide mobile & haut capillaire
en régime de drainage. Le fluide pénétre tous les canaux
adjacents, peu importe la géométrie.
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(b) Invasion d’un canal par le fluide mobile & bas capillaire
en régime de drainage. Le fluide mobile pénetre en premier
le canal dont la taille est la plus grande, correspondant au
saut de pression capillaire le plus bas.

F1GURE 1.5 — Modes d’invasion a 1’échelle d’un pore en régime de drainage.

A Téchelle du pore, ces études ont montré 'existence de deux modes d’avancée
du ménisque. Le premier correspond au cas ou le nombre capillaire est grand : les
effets visqueux 'emportent a ’échelle du pore sur les effets de surface. Lorsque
le fluide mouillant arrive & une intersection, il pénetre tous les canaux adjacents
(figure [1.5(a)]) et la géométrie du poreux n’a aucune influence. Le second mode
d’invasion correspond aux bas nombres capillaires. Dans ce régime, pour pénétrer
dans un canal rempli de fluide mouillant, la pression du fluide non-mouillant
doit franchir une barriere de pression correspondant a la pression capillaire P, et
dépendant de la taille du canal a envahir :

2y
ou R est le rayon du canal. Ainsi, lorsque le fluide mobile arrive a un embranche-
ment entre plus de trois canaux (ie un pore), il emprunte toujours en premier celui
dont la taille est la plus grande (figure [L.5(b))). Si sa pression n’est pas suffisante
pour pénétrer dans un des canaux, il est alors bloqué.

Ces modes de propagation microscopique conduisent a des fronts d’invasion
macroscopiques totalement différents. La figure montre des images d’expé-
riences pour différentes valeurs de M et Ca, le fluide mobile étant injecté depuis
la gauche. Trois formes de front ont été observées :
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(a) Passage d’une invasion type front visqueux vers une invasion type digitation capillaire.
Le rapport de viscosité est M = 1072 et le nombre capillaire varie de Ca = 107! 4 10752,

(b) Passage d’une invasion type digitation visqueuse vers une invasion type digitation
capillaire. Le rapport de viscosité est M = 10*7 et le nombre capillaire varie de Ca =
107%% 410791,

FIGURE 1.6 — Images présentant les formes de fronts observées dans le régime de
drainage, tirées de [47].

— un front plat (image a gauche) : la frontiere entre les deux fluides
est plate et il n’y a pratiquement pas de fluide statique piégé. Ce mode a
lieu pour des nombres capillaires élevés et un rapport de viscosité faible. 11
correspond au premier mode de déplacement microscopique.

— un front sous la forme de doigts visqueux (image a gauche) : le
fluide mobile envahit le poreux en créant des doigts a 'intérieur du fluide en
place. Ces doigts sont tous orientés vers la sortie du poreux. Ce mode a lieu
pour des nombres capillaires élevés, on est donc toujours dans le premier
mode de déplacement microscopique. Le rapport de viscosité est en revanche
élevé, ce qui rend le front instable pour les mémes raison que dans le cas de
I'instabilité de Saffman-Taylor [66].

— un front sous la forme de doigts capillaires (image|l.6(a)|et|1.6(b)| & droite) :
le fluide mobile envahit le poreux sous la forme de doigts avancant de fa-
gon désordonnée dans le poreux et formant parfois des boucles. De grandes
quantités de fluide statique se retrouvent piégées lors de 'invasion. Ce mode
a lieu pour des nombres capillaires faibles et pour tous les M. Il correspond
au second mode de déplacement microscopique.

R. Lenormand a ainsi établi un diagramme de phase situant ces différentes

formes de front d’invasion dans le plan (Ca,M) [44] (figure[1.7). Pour des nombres
capillaires élevés, on retrouve les deux formes de fronts : plat (1) pour des M
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(2) DLA (1) anti-DLA
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(3) Invasidn Percolation

FI1GURE 1.7 — Diagramme de phase établie par R. Lenormand pour le régime de
drainage [44]. On identifie trois domaines dans le plan (M,Ca) correspondant aux
différentes formes de front obtenues a I’échelle du réseau. Ces formes de front sont
également associées a des modeles statistiques permettant de les représenter. A
grand nombre capillaire, les forces visqueuses dominent les forces capillaires et
gouvernent ’écoulement : alors qu’a bas M, le front est instable et représenté par
un modele de Diffusion-Limited Aggregation (DLA); il est stable pour les grands
M, et représenté alors par un modele anti-DLA. Lorsque 'on diminue le nombre
capillaire, les forces visqueuses deviennent négligeables et on identifie un régime
de digitations capillaires correspondant bien au modeéle d’Invasion-Percolation. Le
rapport de viscosité est ici I'inverse de celui défini en
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FIGURE 1.8 — Schéma issu de [20]. Lorsqu’un doigt de fluide mobile (gris) avance
dans le poreux, il envahit en priorité les canaux de grandes tailles. Cependant,
au cours 'avancée du fluide, la pression en amont augmente a cause des effets
visqueux jusqu’a dépasser, a partir d’une certaine distance, la pression capillaire
des canaux de petites tailles qui sont alors envahis.

faibles et doigts visqueux (2) pour les M élevés. Par ailleurs, des études [60, [33],57]
ont montré que ces types d’invasions étaient tres bien décrits & ’aide de modeles
statistiques de types Diffusion-Limited Aggregation (DLA) pour (2) et anti-DLA
pour (1). Pour des nombres capillaires faibles, on retrouve la forme de front de
type doigts capillaires (3). Ce type d’invasion est tres bien décrit & I'aide d’un
modele de type Invasion Percolation [47, [87].

Ces trois régimes décrivent les comportements asymptotiques lors de 'inva-
sion, c’est a dire lorsque 'on peut négliger les effets visqueux par rapport aux
capillaires ou inversement. Les cas ou il n’est plus possible de négliger un des
deux effets ont également été largement étudiés. Dans ces cas, il a été montré
qu’un modele de type gradient percolation [65] permettait de bien décrire les ob-
servations expérimentales [86] [0, B2]. Récemment, C. Cottin et al ont revisité le
cas (2) vers (3) a l'aide d’outils micro-fluidiques modernes [20]. Ils ont ainsi pu
décrire trés quantitativement la compétition existant entre les forces capillaires,
qui tendent a éviter certaines zones du poreux, et les forces visqueuses, qui aug-
mentent la pression globale en amont de 'invasion et tendent & tout remplir (figure
13).

Ce régime de drainage en milieu poreux est ainsi tres bien compris. Non seule-
ment les différentes invasions pour les cas asymptotiques sont comprises et
fidelement reproduites par des modeles statistiques, mais les passages de I'une a
I’autre sont aussi tres bien étudiés. Pour terminer, on peut citer la revue de K. J.
Malgy et al [67] qui se sont intéressés au cas du drainage d’un milieu granulaire.
En particulier leurs expériences consistaient a injecter de ’air dans une solution
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FI1GURE 1.9 — Diagramme de phase des motifs d’invasion obtenus lors de I'injection
d’air & un débit ¢ dans une solution d’eau/glycérol contenant une fraction ¢ de
billes de verre, tiré de [67].

d’eau/glycérol contenant des billes de verre, ces billes faisant office de "poreux mo-
bile”. Ils reportent alors toute une nouvelle zoologie de motifs d’invasions (figure
liée a la décompaction du milieu et aux modes de dissipation liés a la friction
solide entre les grains. Dans la suite, nous ignorerons ces complexités addition-
nelles et supposerons implicitement que les parois solides confinant les fluides sont
fixes.

1.3.2 Cas de 'imbibition : 6. < 90°.

De méme que pour le drainage, de nombreuses études se sont intéressées a
la description de ’avancée du ménisque a I’échelle du pore pour le régime de
I'imbibition [48, 46l 84, T, [72]. Dans ce cas, la différence principale avec le drainage
est que la pression capillaire est maintenant un moteur de 1’écoulement. Lorsque
le fluide mouillant arrive a I’entrée d’un canal, il envahit spontanément celui-ci
sous l'effet de la pression capillaire (figure . Celle-ci étant proportionnelle &
I'inverse du rayon, le fluide envahira toujours le canal le plus fin en premier. Ce
mode d’avancée du a la pression capillaire permet a présent de distinguer deux
cas :

— la différence de pression entre les fluides due a un forgage extérieur est
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FI1GURE 1.10 — Schéma illustrant I'invasion spontanée d’un canal du a la pression
capillaire dans le régime de I'imbibition.
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(a) Cas ou trois canaux ad- ) Cas ou deux canaux adjacents
jacents sont remplis de fluide sont remplis de fluide mouillant
mouillant

FIGURE 1.11 — Modes de déplacement du fluide mouillant a I’entrée d’un pore
pour le cas du régime d’imbibition lorsque le forcage extérieur est inférieur a la
pression capillaire [48].

largement supérieure a la pression capillaire des canaux (Ca élevée). Dans ce
cas, le fluide mouillant envahit tous les canaux simultanément et la géométrie
du poreux n’importe pas.

— la différence de pression est inférieure ou du méme ordre que les pressions
capillaires (Ca faible), 'avancée du fluide mobile se fait alors en suivant
les canaux les plus petits. Ce mode de propagation a été particulierement
étudié : plusieurs scénarios a ’entrée d’un pore ont notamment été observés
(figure [L.11).

Ces deux cas de figures vont, de la méme fagon que pour le drainage, entrainer
des fronts d’invasions macroscopiques totalement différents. On montre en figure
des expériences d’imbibition d’huile dans de lair (M < 1 et 6, ~ 0) réalisées
pour différents nombres capillaires. Pour des Ca élevés (a gauche), le front d’in-
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FIGURE 1.12 — Expériences d’imbibitions d’huile dans de I'air (M < 1 et 6, ~ 0)
dans un réseau poreux triangulaire présentant une faible dispersion de tailles de
pores. Le nombre capillaire passe de Ca = 10™3 (gauche) & Ca = 107% (droite).
Issus de [44].

(a) Géométrie ou les pores sont (b) Géométrie ol la taille des pores et des ca-
grands devant la taille des canaux. naux sont similaires. Tous les obstacles sont
L’huile n’envahit pas les pores. entourés d’huile et des clusters d’huile se

forment dans le poreux.

FIGURE 1.13 — Expériences d’imbibition d’huile dans de l'air (M < 1 et 6, ~ 0)
réalisées & bas capillaire Ca ~ 107 [46].

vasion est isotrope et ne tient pas compte de la géométrie du réseau. Le forcage
est supérieur aux pressions capillaires. Pour des Ca plus faible (& droite), le front
d’invasion suit parfaitement la géométrie du réseau et 'invasion du poreux se fait
suivant les mécanismes de la figure Le forcage est inférieur aux pressions
capillaires.

Ces études ont également permis d’observer des motifs d’invasion totalement
différents des deux précédents. La figure montre deux exemples d’expériences
d’imbibition d’huile dans de 'air (M < 1 et 6. ~ 0) réalisées a tres bas capillaire
Ca ~ 1077. On peut y voir notamment que I’huile envahit principalement les
zones en contact avec le solide. Pour expliquer ces nouveaux motifs d’invasion,
ces études ont remarqué que lors de la circulation de deux fluides non-miscibles
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(a) Circulation de deux fluides non miscibles (b) Lorsque le fluide mouillant arrive en en-

dans un canal. Le non-mouillant circule au tré du pore, il s’écoule le long des parois

centre et le mouillant dans les coins. Issu de (1) et vient créer des films dans les canaux

[48]. adjacents. Ces films gonflent puis coalescent
(2) remplissant alors le canal : mécanisme de
snap-off.

FIGURE 1.14 — Modes de déplacement du fluide mouillant dans le poreux pour le
cas d’un régime d’imbibition a bas capillaire.

dans un canal, le fluide mouillant préférait s’écouler dans les coins ou le long des
parois, et le non-mouillant au centre du canal (figure . Ces écoulements le
long des parois permettent alors de comprendre pourquoi ’huile n’envahit pas le
centre des pores pour 'expérience de la figure Lorsque le fluide mouillant
arrive en entrée du pore (figure [1.14(b)), il se propage le long des parois et entre
alors dans les canaux adjacents (fleche 1). Ces films le long des parois d’un canal
gonflent ensuite, et lorsque deux d’entre eux se touchent (fleche 2), ils coalescent
et remplissent alors entierement le canal. Ce mécanisme de coalescence de films est
appelé snap-off [R1] et c’est également lui qui est & lorigine des clusters d’huiles
de I'expérience de la figure Enfin, on comprend qu’une géométrie ou les
tailles des pores sont bien plus larges que les tailles des canaux va favoriser ce
type de mécanisme.

En se basant sur ces observations, R. Lenormand a proposé deux diagrammes
de phase pour le régime de I'imbibition (ﬁgur en distinguant les grands rap-
ports d’aspects des petits. Pour les grands nombres capillaires (phase (1) et (2)),
on retrouve des fronts d’invasion macroscopiques ne dépendant pas de la géométrie
du poreux, le moteur de I’écoulement étant di au forgcage extérieur. La séparation
entre les phases (1) et (2) est due & une instabilité de digitation visqueuse de la
méme fagon que dans le cas du drainage. Les phases (3) correspondent au cas ou
les fronts suivent les géométries des poreux, le moteur de 'avancée étant la pres-
sion capillaire. Les phases (4) correspondent a des écoulements le long des parois
avec de temps en temps des mécanismes de snap-off entralnant la création de
clusters de fluide mouillant. Tout comme dans le cas du drainage, ces différentes
phases ont également pu étre reproduites a I'aide de modeles statistiques [46].
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F1GURE 1.15 — Diagramme de phase établi par R.Lenormand pour le régime d’im-
bibition [44]. Les phases a haut C'a sont identiques & celles obtenues pour le régime
de drainage. A bas capillaire, on observe maintenant deux phases distinctes corres-
pondant & des modes différents d’invasion a ’échelle du pore. De plus, le rapport
d’aspect a un impact important sur la morphologie macroscopique de 'invasion.
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Si les différentes observations expérimentales permettent de valider ’existence
des phases du diagramme[I.I5 pour des M < 1, il est important de noter plusieurs
choses :

— toutes les expériences ont été faites dans le régime M < 1, il n’y a donc rien
qui prouve que ce diagramme est valide pour des M > 1. En particulier,
rien ne dit que les phases (2), (3) et (4) existent bien dans cette région.

— De méme, ces expériences sont pratiquement toutes réalisées avec l'injection
d’huile dans de I'air, I’angle de contact étant alors tres proche de 6, ~ 0°. Cet
angle de 0° est assez particulier car il donne lieu a un phénomene de films
de mouillage le long des parois. On peut ainsi se demander si le diagramme
serait modifié dans le cas d’'un angle fini.

— Enfin, si le phénomene d’écoulement dans les coins ou le long des parois
permet d’expliquer les motifs discontinus de la phase (4), aucune preuve ex-
périmentale n’a, jusqu’a maintenant, étayée cette hypothese. De plus, 'oc-
currence de ce phénomene uniquement pour des Ca faibles et dans le cas
d’un angle de contact proche de 0° n’a jamais été étudiée.

L’objectif d’une partie de cette these sera ainsi de répondre a ces différentes ques-
tions.

QUESTIONS

e Le diagramme de R. Lenormand pour I'imbibition est-il toujours valide
dans le cas M > 17

e Quel va étre l'effet d’un angle de contact fini sur ce diagramme ?

e Peut-on apporter une preuve expérimentale directe de ’existence des
écoulements dans les coins et le long des parois? Quelles sont leurs
origines 7 Peut-on expliquer leur disparition a grand nombre capillaire ?

1.4 Déplacement d’un ménisque sur un solide

Pour comprendre comment se déplace le front macroscopique a 1’échelle du po-
reux, I'idée utilisée jusqu’a présent consistait a observer le déplacement a 1’échelle
du pore afin d’établir des regles d’envahissement de canaux. On généralisait alors
ces regles a 'avancée du fluide a grande échelle. Comprendre le déplacement bi-
phasique & I’échelle du pore revient en pratique a étudier ’envahissement dans un
canal sans obstacle.
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Si I’écoulement d’un fluide seul dans un canal est connu et tres bien décrit
a ’aide uniquement de ’hydrodynamique classique a grande échelle, I'introduc-
tion d’une seconde phase rend le probleme extrémement complexe et mal connu
encore aujourd’hui. La présence d’une interface entre les deux fluides et plus par-
ticulierement le déplacement de cette interface proche de la paroi ne permet plus
de décrire le probleme uniquement a l'aide de lois macroscopiques, les échelles
microscopiques doivent étre également prises en compte. En effet, il est connu de-
puis une quarantaine d’années [37] que la description du déplacement de I'interface
entre deux fluides sur une surface, a ’aide de I’hydrodynamique classique & grande
échelle, entraine une divergence de 1’énergie dissipée dans le coin. Pour résoudre
ce paradoxe, de nombreux modeles introduisent alors des parametres microsco-
piques tels que la longueur de glissement, ou I'existence de films moléculaires. Le
probleme devient alors multi-échelle et tres complexe du fait de la présence et du
lien entre les descriptions macroscopiques et microscopiques.

Ce probleme est notamment primordial dans le cadre des transitions de mouillage
dynamique. En effet, il a été observé que, lorsqu’un ménisque se déplace sur un
solide, il existe une vitesse limite au dela de laquelle 'interface entre les liquides
devient instable. Plus précisément, deux cas ont été observés et distingués, le
premier lorsque la ligne de contact recule, le second lorsqu’elle avance.

1.4.1 Ligne au recul : transition de mouillage

La transition de mouillage (ie lors du recul d’une ligne de contact) a été pour la
premiere fois observée et décrite expérimentalement par F. Gaucher et H. Ward
en 1922 sur des fibres [34] puis par F. Morey en 1940 [58]. Ils ont observé que
lorsqu’un solide est tiré hors d’un bain de liquide, il existait une vitesse seuil a
partir de laquelle un film mince du liquide recouvre le solide. Cette transition a
été décrite théoriquement en premier par L. Landeau et B. Levich [51] & l'aide
de lois macroscopiques. Lorsqu’un coin de liquide recul, I’angle dynamique que
forme ce coin avec le solide diminue. Si la vitesse dépasse celle pour laquelle cet
angle tombe a zéro, un film mince de liquide est entrainé. Cette transition était
cependant mal décrite, en effet des expériences récentes [61} [63, 25] ont montré
que 'angle dynamique n’est pas tout a fait nul au moment de la transition. Seule
une théorie hydrodynamique multi-échelles récente de J. Eggers [30] et Snoeijer
et al [69] a permit de décrire quantitativement cette transition.

1.4.2 Ligne a ’avancée : transition de démouillage

Si les premieres expériences sur le démouillage d’un liquide sur un solide datent
des années 1970 [18], la transition de démouillage reste a I’heure actuelle trés peu
comprise [17].
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Entrainement d’air entre deux fluides

Les premieres expériences quantitatives sur ’entrainement d’un fluide sont
dues a E. Lorenceau et al [53], [52]. Ils se sont intéressés au probleme de 'impact
d’un liquide sur un réservoir du méme liquide, probleme semblable a celui qui
nous intéresse mais mieux compris, et ont ainsi pu confirmer le modele théorique
de J. Eggers [29]. Ils ont, en particulier, vérifié la dépendance logarithmique, en
rapport de viscosité, du nombre capillaire critique Ca. auquel a lieu la transition :
Ca, x log M (figure . Il ont également montré 'existence d’une loi de
puissance entre Ca et Pépaisseur de film entrainé : h < Ca?/3 (figure .

4 0.1
Ca © oil+glyeerol
¢ ® air+dilute glycerol IS
5]
(@
0 ‘ ‘ | ‘ 0.001 T
0.000001 0.00001  0.0001 0.001 0.01 0.1 1 0.0001 0.001 . 0.01
/ Cagp
No/M C
(a) Courbe représentant le nombre capillaire (b) Courbe montrant la dépendance en loi de
critique Ca. = nVe¢/7 auquel a lieu l'entrai- puissance entre 1’épaisseur de film entrainé h
nement en fonction du rapport de viscosité et le nombre capillaire. Issus de [52].

(échelle semi-logarithmique). Issue de [53].

FIGURE 1.16 — Mesures réalisées par E. Lorenceau et al pour une expérience
d’impact d’un liquide sur un bain du méme liquide. Le fluide extérieur est soit de
I’air soit un autre liquide de viscosité plus faible que celle du bain.

Entrainement sur un substrat solide

Pour revenir au probleme de I’entrainement sur un substrat solide, Duez et
al [28] ont étudié, en 2007, 'impact d’une sphére solide sur un liquide (figure
. Contrairement aux idées recues jusque la [82), 83], ils ont pu montrer
I'impact fort de 'angle de contact a 1’équilibre et de la viscosité du liquide sur la
transition d’entrainement d’air (figure . En se basant sur 'idée que cette
transition pouvait étre vue comme une transition de mouillage pour lair, ils ont
établi un modele leur permettant de retrouver quantitativement la dépendance du
seuil d’entrainement avec 1’angle de contact a 1’équilibre et la viscosité du liquide :
U* o v/n (7 — 6y)® pour Oy > 7/2 et U*  /n pour Oy < 7/2.

Plus récemment, des travaux ont montré que, contrairement & ce que prévoient
les théories, l'air a une grande influence sur le seuil d’entrainement [14], [13]. A.
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(a) Image de I'impact d’une sphére sur une (b) Courbe représentant la vitesse critique
surface de liquide. A gauche, le liquide d’entrainement U™ en fonction de I’angle de
mouille la sphére (fy ~ 15°) et il n’y a pas contact & ’équilibre 6y. Inset : dépendance
d’entrainement d’air. A droite, le liquide est de U™ avec le rapport v/n du liquide. Dans
non-mouillant (6 ~ 100°) et il y a entraine- les deux cas, la dépendance est parfaitement
ment d’air. retrouvée par le modeéle théorique.

FIGURE 1.17 — Figure issue de [28] étudiant les effets du mouillage et de la viscosité
du liquide sur I'entrainement d’un film d’air lors de I'impact d’une spheére sur un
liquide.

Marchand et al [55] ont ainsi réalisé une expérience modele d’une plaque que 1’on
plonge dans un bain de liquide afin d’étudier I'influence de ’air. Ils observent alors,
en contradiction avec les résultats précédents, une dépendance bien plus faible de
U™ avec la viscosité du liquide. IIs expliquent cela par 'effet du confinement de
I’air dans le coin et montrent alors une dépendance bien plus forte du capillaire
d’entrainement avec le rapport de viscosité (figure que ce qui était attendu
par les théories existantes [53, 22] 29].

Avant de continuer, on peut remarquer que toutes ces études se sont intéressées
au cas de P'entralnement d’un fluide peu visqueux dans un fluide plus visqueux
(M < 1). De plus, les systémes expérimentaux sont toujours des systémes ouverts,
aucune étude quantitative n’a été menée dans un milieu confiné.

Entrainement en milieu confiné

Pour trouver des exemples d’avancée d’un fluide en milieu confiné, on peut
par exemple s’intéresser aux expériences classiques de Saffman-Taylor en cellule
de Hele-Shaw. Il est connu, depuis bientét 30 ans [74], que lors de 'avancée du
fluide mobile, un film mince de fluide statique est déposé le long des parois. Ainsi,
en dépit du fait que l'on se situe dans un cas ou M > 1, on peut penser que
I’origine de ce film est di & un phénoméne de transition de démouillage similaire
aux études précédentes. On peut noter également que ces expériences ont, en tres
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FIGURE 1.18 — Influence du rapport de viscosité sur le nombre capillaire critique
Ca. = nU™* /v ou n; est la viscosité du liquide. Issu de [55].

grande majorité, utilisé de ’'air comme fluide mobile et donc un angle statique
proche de 6, ~ 180°, ce qui laisserait supposer, selon les théories précédentes, un
seuil a vitesse pratiquement nulle.

Tres récemment, S. A. Setu et al [§] ont réalisé des expériences de digita-
tion visqueuse en cellule de Hele-Shaw. Ils ont utilisé pour cela des solutions de
colloides-polymeres démixés leur donnant un rapport de viscosité de M ~ 2, un
angle de contact a 1’équilibre de 6. ~ 0° et une tension interfaciale extrémement
faible ¥ = 30nN.m~!. IIs ont alors observé, a I’aide de microscopie confocale, une
transition entre un état ou le ménisque est stable et un état ou le fluide mobile se
détache de la paroi et est entrainé au centre du canal (figure [1.19)). Ceci confirme
que 'on a bien une transition de démouillage en milieu confiné. Leur étude ne
s’est cependant pas focalisée sur I’apparition de cette transition, mais sur I'effet
de celle-ci sur la digitation visqueuse. Ils ont ainsi montré que la transition d’en-
trainement avait une influence sur le seuil de déclenchement de l'instabilité de
digitation visqueuse, mais ne modifiait pas qualitativement la forme de celle-ci.

R. Ledesma-Aguilar et al [41l 43], 140, 42] se sont également intéressés a cette
transition et expliquent alors son apparition par la capacité de la ligne de contact
a suivre le forcage extérieur de 1’écoulement. Ils montrent notamment l'impact
tres important des parametres de surface.

Pour conclure sur cette transition de démouillage, on a vu qu’il n’existe aucune
étude sur ce qu’il se passe lorsque M > 1, notamment le cas ou # est faible, n’a
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FIGURE 1.19 — A gauche : images réalisées en microscopie confocale montrant
la transition d’entrainement en milieu confiné. A droite : simulation numérique
reproduisant parfaitement cette transition. Issues de [§].

jamais été expérimenté. En milieu confiné, la présence de cette transition rend les
écoulements, habituellement considérés comme bidimensionnels, intrinsequement
tridimensionnels. On peut alors se demander comment ces transitions 3D vont
impacter nos dynamiques d’invasion a 1’échelle du poreux.

QUESTIONS

e Est-il possible d’observer la transition d’entrainement en milieu confiné
pour M > 1 et des angles de contact faibles ?

e Le seuil d’entrainement en milieu confiné suit-il toujours les lois obser-
vées dans la littérature ?

o Comment cette transition influe sur les dynamiques d’invasion en milieu
poreux ?

1.5 Principaux résultats et structure du manuscrit

Nous présentons ici brievement les principaux résultats obtenus dans les quatre
chapitres suivants.

Instrumentation et imagerie

Dans le chapitre 2, nous présentons les outils micro-fluidiques et d’analyse
d’images que nous avons mis en place afin de réaliser des expériences d’imbibition
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quantitatives.

Dans un premier temps, nous expliquons la méthode de fabrication d’un dis-
positif micro-fluidique qui nous a permit de faire varier indépendamment tous les
nombres sans dimension qui pilotent la dynamique d’imbibition, a savoir :

— les rapports d’aspect géométriques,

— le rapport de viscosité,

— le nombre capillaire,

— l’angle de contact a ’équilibre entre les fluides.

Afin de controler 'angle de contact, nous avons mis au point une méthode de
traitement de surface qui sera expliquée a ’aide d’un article que nous avons publié
dans la revue "Lab on a chip”.

Dans un second temps, nous détaillons les techniques d’analyse d’images nous
permettant d’accéder aux géométries 3D des patterns d’imbibition obtenus dans
des dispositifs a géométries modeles.

) |

\

(a) Image d’un poreux modele dont seule la  (b) En haut : image brute obtenue lors de 'im-

partie inférieure a subi un traitement de sur-  bibition en cellule de Hele-Shaw d’une huile

face. Lors de l'injection d’eau dans de le dis-  silicone dans de l’eau. En bas : cartographie

positif rempli d’air, on observe deux motifs  des épaisseurs locales d’eau dans le canal obte-

d’invasion completement différents. nues apres application de la méthode d’analyse
d’image.

F1GURE 1.20 — Images illustrant les différents outils de fabrication et d’analyse
d’images développés au chapitre 2.

Transition d’entrainement en milieu confiné

Dans le chapitre 3, nous présentons des résultats expérimentaux et numériques
permettant de mettre en évidence 'existence d’une nouvelle transition d’entrai-
nement lorsqu’une interface liquide-liquide est mise en mouvement sur un solide.
Par ailleurs, nous détaillons les conséquence de ce mode de déstabilisation sur les
motifs d’imbibition typiques obtenus dans une géométrie de cellule de Hele-Shaw.

Dans le chapitre 4, nous présentons une étude numérique complete permettant
d’unifier les différents modes de déstabilisation des ménisques en mouvement sur
un solide obtenus dans la littérature et dans le chapitre 3. Une seconde série
d’expériences qualitatives complete celle du chapitre 3 et confirme le caractere
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générique de notre modele numérique.
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(a) En haut : image de la déstabilisation du  (b) Diagramme de stabilité du ménisque en
ménisque vers un régime de doigt au centre  avancée sur un solide obtenu a l’aide du mo-
du canal. En bas : image de la déstabilisation =~ dele numérique. Il montre les zones d’exis-
du ménisque vers un régime de film mince le  tence des trois formes d’invasion observées
long des parois du canal. expérimentalement.

FIGURE 1.21 — Images illustrant les résultats des expériences et des outils numé-
riques utilisés dans les chapitres 3 et 4.

Dynamique d’invasion en milieu poreux

Dans le chapitre 5, nous présentons les premiers résultats sur la dynamique
d’invasion en milieu poreux modele. Nous identifions en particulier un nouveau
mode d’invasion qui généralise ceux introduits dans les chapitres 3 et 4. Ce scé-
nario est piloté par ’écoulement en film de coin autour des obstacles constituant
le poreux modele. Un critéere géométrique simple est ensuite proposé afin de ca-
ractériser I’apparition des différents modes d’invasion.

(a) Imbibition pour M =5 (b) Imbibition pour M = 100

FIGURE 1.22 — Images de motifs d’invasion dans un régime d’imbibition obtenus
dans un poreux modele.
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CHAPITRE 2

Expériences micro-fluidiques : instrumentation et imagerie
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2.1 Introduction

2.1.1 Objectif

FIGURE 2.1 — Photographie montrant le dispositif expérimental.

Ce chapitre présente la partie technologique de la these sous forme d’un manuel
détaillant la création d’une expérience en micro-fluidique. L’objectif est de donner
une méthodologie pour que toute personne lisant ce chapitre puisse créer pas a
pas sa propre expérience micro-fluidique en ayant une idée des problemes qu’elle
va rencontrer et quelles solutions elle pourra y apporter.

2.1.2 Meéthodologie

Le montage expérimental développé au cours de la these est montré en figure
23] On y trouve, au centre, la puce micro-fluidique sur laquelle sont connectés
différents outils d’injections. Les appareils permettant la capture des images sont
disposés en périphérie de cet ensemble. Ce montage illustre parfaitement 1’orga-
nisation générale des expériences en micro-fluidique ol tout est centralisé autour
de la puce.

La figure schématise la facon dont est construit ce type d’expérience. La
mise au point de la puce micro-fluidique en est I’étape centrale et c’est dans cette
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FIGURE 2.2 — Schéma montrant I’organisation générale d’une expérience en micro-
fluidique.

partie que se situe I’ensemble de la physique du probleme. Cette étape a pour
objectif de :

— choisir une géométrie adaptée au probleme,

— définir le matériau de la puce ainsi que la méthode de fabrication,

— controéler si besoin les propriétés du matériau,

— établir un protocole d’injection des fluides.
Une fois cet élément essentiel terminé, on poursuit la construction de ’expérience
par la partie fluidique dont le but est :

— de choisir les fluides & utiliser et les méthodes pour les faire s’écouler (pres-

sion ou débit),

— d’injecter les fluides dans le dispositif micro-fluidique.

La derniere étape concerne ’exploitation de 'expérience. Elle doit nous permettre
d’acquérir les données liées aux effets physiques que ’on étudie. Ses objectifs sont :
— de mettre en place un montage optique pour visualiser les écoulements,

— de choisir un éclairage adéquat,

— de permettre une mesure précise des parametres physiques.

La suite de ce chapitre reprend l'organisation de la figure On y développe
dans un premier temps la fabrication de la puce micro-fluidique, puis, dans un
second temps, les éléments permettant le controle des fluides et, enfin, les outils
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d’acquisition de données.

2.1.3 Cahier des charges

Avant de commencer la premiere étape, il faut établir le cahier des charges
auquel 'expérience doit répondre. Dans notre cas, I’'objectif est de faire s’écouler
dans des milieux poreux deux fluides, 'un visqueux et ’autre mouillant le milieu.
De cet objectif ressortent plusieurs points importants pour ’expérience :

1. La géométrie du dispositif doit étre facilement modulable pour controler le
motif des poreux modeles.

2. La résistance mécanique du dispositif doit étre élevée pour résister a ’injec-
tion de fluides & viscosités élevées.

3. Les propriétés de mouillage du dispositif doivent étre controlables.

4. La visualisation doit étre multi-échelle pour permettre I’observation & la fois
de l'intégralité du dispositif et des écoulements a I’échelle des pores

2.2 Géométrie du dispositif micro-fluidique

2.2.1 Pourquoi la micro-fluidique ?

Les outils micro-fluidiques permettent de fabriquer des canaux dont les di-
mensions sont inférieurs a 100 ym. Ces échelles se situent largement en dessous
de la longueur capillaire des fluides usuels tels que I’eau ou les huiles silicones (ou
lc & 1cm). On peut ainsi négliger les effets de la gravité.

De plus, la micro-fluidique, grace aux techniques lithographiques utilisées, per-
met de produire un grand nombre d’objets dont les formes et dimensions sont bien
controlées, et ceci de facon répétable. Cet outil est donc parfaitement adapté a la
conception des milieux poreux et c¢’est pourquoi nous avons choisi de 1'utiliser.

2.2.2 Choix de la zone d’observation

La premiere étape de fabrication consiste a choisir la géométrie dans laquelle
les fluides vont s’écouler. Ce choix rend en effet impossible I'utilisation de certaines
techniques de fabrication.

Pour notre étude on souhaite observer ’écoulement de fluides dans une zone
poreuse en s’affranchissant autant que possible des effets des bords. On choisit
donc une zone rectangulaire la plus étendue possible (ﬁgure7 la seule limitation
venant de la taille du support de fabrication, ici, une lame de microscope dont
les dimensions sont de 72 x 26 mm. La schématisation du poreux se fait a I'aide
d’un réseau régulier de carrés de mémes dimensions (zoom de la figure [2.3)). Le
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FIGURE 2.3 — Schéma de la chambre d’observation de la puce micro-fluidique.
Celle-ci représente un poreux modele dont la taille des canaux est de 80um.

choix d’un poreux aussi régulier ne concerne pas la fabrication et sera discuté au
chapitre 4.

<> < > <>

Entrée Observation Sortie

FIGURE 2.4 — Schéma de la zone d’observation complete de la puce micro-fluidique.
Celle-ci est composée d’une zone d’entrée en cone, une chambre d’observation et
enfin une zone de sortie rectangulaire.

Pour finaliser la zone d’observation, il faut ajouter des zones d’entrée et de
sortie pour les fluides. Pour ’évacuation, on prolonge simplement la zone rectan-
gulaire sans y mettre de plot. De cette maniere, on ne perturbe pas I’écoulement
proche de la sortie. Pour I'injection, 'instabilité de Saffman-Taylor rend impossible
I'utilisation de la méme technique. Cette instabilité crée en effet un doigt dont la
forme dépend des propriétés des fluides utilisés et on ne peut pas avoir une condi-
tion initiale reproductible lorsque 1'on fait varier un parametre des fluides. On
choisit en conséquence une injection des fluides par un canal unique de largeur
petite devant la zone d’observation et reliée a cette méme zone par une géométrie
en forme de cone (figure [2.4)). Ceci nous permet d’améliorer grandement la repro-
ductibilité sur I’état de I'interface entre les fluides a ’entrée du cone. L’écoulement
dans la zone d’observation est cependant perturbé sur une distance d’environ la
largeur du canal et il faudra en tenir compte lors des expériences.

La géométrie finale de la zone d’observation est schématisée en figure
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\/ Géomeétrie de la zone d’observation

2.2.3 Injection biphasique sans mélange initial

La réalisation de I’état initial est compliquée par 1'utilisation de deux fluides
non miscibles. En effet, 'expérience nous oblige a les mettre en contact au niveau
du systeme de visualisation, sans mélange préalable et sans piéger de bulle d’air
entre les deux. Pour résoudre ce probleme, on rajoute en amont de la zone d’étude
une jonction en T comme schématisé sur la figure

JonctionT '

(a) Ajout d’une jonction en T & 'entrée de la zone d’observation.

Sortle
b) Préparation de l'interface (c) Début de lenvahisse-
plane ment de l'eau dans la zone

d’observation.

FI1GURE 2.5 — Protocole d’injection des fluides pour établir une condition initiale
propre et reproductible.

Le protocole d’injection est alors le suivant. On commence par injecter 1’huile
en pression contrélée dans le canal vide par la sortie pour remplir la zone d’ob-
servation. Une fois ’huile arrivée au niveau de la zone en cone, on injecte ’eau
en pression controlée et les deux fluides sont évacués vers une sortie poubelle sur
laquelle est fixée une vanne (Fig2.5(b)). Cette étape permet de former une in-
terface plane entre I’eau et I’huile. On passe ensuite ’eau en débit controlé pour
que celle-ci se mette & envahir la zone d’observation lorsque 'on ferme la vanne
poubelle (Fi. L’objectif d’injecter I’eau d’abord en pression controlée, puis
en débit, est d’éviter de piéger des bulles d’air dans le canal.

Cette méthode similaire & celle utilisée dans [§] permet de créer un front plat
sans mélange et sans piéger de bulles d’air juste avant de rentrer dans la zone
d’observation. On obtient ainsi une condition initiale parfaitement controlée et
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reproductible.

Injection des fluides et condition initiale

2.2.4 Dimensionnement des canaux

L’utilisation de tailles extrémement petites a pour conséquence majeure d’aug-
menter grandement la résistance hydrodynamique des canaux. Celle-ci relie dans
un canal le débit a la différence de pression :

AP = Rhydro X Q

Pour un canal a section rectangulaire de largeur W, de hauteur h et de longueur
L, cette résistance est donnée [23] par :

12nL
Rhydro ~ W77]713

Ainsi, a débit fixé, une diminution de la hauteur des canaux par 2 multiplie la
résistance et donc la pression par 8. On comprend alors que, plus on diminue la
taille de nos canaux, plus les matériaux dans lesquels on les fabrique doivent avoir
une résistance mécanique élevée pour ne pas se déformer et plus la fabrication
doit étre robuste pour ne pas casser.

A pression controlée, une augmentation de la résistance hydrodynamique en-
traine une diminution du débit et donc de la vitesse du fluide. On doit donc faire
attention que celle-ci ne diminue pas trop pour ne pas que ’expérience dure un
temps infini. Ceci est particulierement critique pour 1’étape de remplissage en
huile car celle-ci peut étre tres visqueuse ce qui augmente fortement la résistance
hydrodynamique.

Dans notre cas, la source de pression est limitée a 1 bar, la viscosité maximale
utilisée est de n = 3500cp et la chambre d’observation a pour dimension une
hauteur de h = 100 pm, une largeur de W = 15 mm et une longueur de 50 mm. La
résistance hydrodynamique est alors de Rpyqro = 1.4.10" Pa.s.m™3 ce qui donne
une vitesse en bout de chambre de U ~ 500 um/s. Le temps de remplissage est
donc inférieur a 100s ce qui est acceptable par rapport a une durée moyenne
d’expérience de 15 min.

En anticipant sur le controle des écoulements, on s’intéresse a la résistance du
tube d’injection en amont de la puce micro-fluidique. Celui-ci a un diametre de
d = 500 yum qui donne une résistance par unité de longueur de : rype = %
2.28.10' Pa.s.m~*. On voit alors que pour une longueur d’environ 6 cm, la résis-
tance du tube devient équivalente a celle du canal. On doit donc faire attention
a ne pas mettre une trop grande longueur de tube pour éviter d’augmenter la
pression a l'intérieur du dispositif et/ou le temps de I'expérience.

~
~

43



Dimensions du canal micro-fluidique

2.3 Choix du matériau

Maintenant que la géométrie a été choisie, il faut fabriquer le dispositif micro-
fluidique. Pour cela de nombreuses techniques ont été développées durant les dix
dernieres années et sont utilisables pour une gamme de matériaux tres variés
(téflon, verre, PMMA, PDMS,...). Dans notre groupe, trois matériaux sont prin-
cipalement utilisés : le PDMS, le verre et une résine photoréticulable appelé com-
munément NOA81 (Norland Optical Adhesive). Dans cette these, on s’intéresse
uniquement a ces trois matériaux et plus particulierement & la NOASI.

2.3.1 Cas du Polydiméthylsiloxane (PDMS)

La réalisation de dispositif en PDMS a la fin des années 1990 est a l'origine de
la démocratisation de la micro-fluidique et sa technique de fabrication est aujour-
d’hui parfaitement maitrisée. Cependant ce matériau présente plusieurs contre-
indications pour notre expérience. Il possede un module élastique assez faible :
FE =~ 360 — 870KPa, il va donc fortement se déformer lorsque la pression va aug-
menter. Pour la méme raison, un dispositif ayant la géométrie de la chambre de
visualisation réalisée en PDMS s’effondrerait sur lui-méme a cause de son propre
poids. Enfin, derniére contre-indication, le PDMS gonfle en présence de la majorité
des huiles ce qui entraine que la géométrie change au cours du temps. L’ensemble
de ses raisons font que ce matériau n’est pas utilisable pour notre expérience.

2.3.2 Cas du verre

Contrairement au PDMS, le verre est lui non seulement rigide mais également
totalement inerte pour les fluides usuels. Cependant, la technique de fabrication
des dispositifs en verre, notamment 1’étape de fermeture, est encore aujourd’hui
assez complexe a réaliser et peu de personnes la maitrisent totalement. La fa-
brication d’un tel dispositif passe ainsi généralement par une société tiers et le
colt est tres élevé (> 500 euros/unité). Il n’est donc pas envisageable de changer
régulierement la géométrie des dispositifs ce qui est un des points du cahier des
charges.

2.3.3 Cas de la NOAS81

Le développement de dispositif en NOAS8I a été réalisé en 2008 par Denis Bar-
tolo et Al [I2]. Ce matériau présente un module d’élasticité d’environ : E ~ 1 GPa.
Il ne se déforme ainsi pratiquement pas jusqu’a des pressions d’au moins 10bars
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[12] ce qui est suffisant pour notre expérience. De plus, ce matériau possede a la
fois une bonne résistance chimique aux fluides usuels et ne gonfle pas en présence
d’huile, nous ne sommes donc pas restreint sur les fluides utilisables. Enfin, les
techniques de fabrication pour ce matériau sont tres simples, bien maitrisées et le
cout pour chaque dispositif est de I’ordre de ’euro. Nous pouvons ainsi changer a
souhait la géométrie du canal.

On a ici un matériau qui répond entierement au contraintes mécaniques, chi-
miques et géométriques fixées par le cahier des charges. Il reste cependant la
contrainte sur I’état de mouillage & résoudre, celle-ci sera ’objet d’une prochaine
partie.

Choix du matériau

2.4 Processus général de fabrication

Au cours de la these nous avons utilisé trois protocoles de fabrication de dispo-
sitif en NOAS&1 appelés méthodes : soft imprint, par capillarité et par utilisation de
surfaces adhésives. Ces méthodes, optimisées au cours des trois années de these,
généralisent, simplifient et rendent plus robustes celles introduites dans [12].

Afin de faciliter la compréhension et 'utilisation de ces techniques, nous ex-
pliquons dans un premier temps la facon générale de procéder pour fabriquer un
dispositif en NOAS&1. Puis, nous donnons pour chaque méthode une fiche de mode
opératoire suivie de conseils et d’explications spécifiques a chacune d’entres elles.

2.4.1 Réalisation du pré-moule

La premiere étape consiste a réaliser des blocs de PDMS qui serviront de
moules lors de la fabrication des surfaces de NOAS81. On distingue deux types
de blocs : d’une part, ceux qu’on appelle timbre et qui contiennent le motif du
canal en négatif. Ils sont généralement obtenus par réplication d’un moule de SU-
8 réalisé par photolithographie. D’autre part, ceux nommés "flat” qui sont des
surfaces planes de PDMS obtenues par réplication d’un disque de silicium.

2.4.2 Fabrication des couches de NOAS81

La seconde étape de fabrication consiste a réaliser les parties supérieures et
inférieures du dispositif. Pour cela, on fabrique une couche de NOAS81 en com-
mencant par comprimer une goutte de NOAS81 entre un substrat et un bloc de
PDMS. Une fois assuré de ne plus avoir de bulle d’air piégée dans la NOAS8I1, on
insole I’ensemble sous des UV de longueur d’onde 360 nm. Cette étape permet de
durcir la NOAS81 tout en gardant réactive la surface en contact avec le PDMS.
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En effet, celui-ci est perméable au di-oxygene et ce dernier inhibe la réaction de
photo-polymérisation de la NOAS&1. Une fois le PDMS retiré, on récupere, déposée
sur un substrat, une couche de NOA81 dont la surface est encore réactive.

2.4.3 Assemblage du dispositif

Il reste maintenant & assembler les deux parties du dispositif. Au préalable, il
faut percer une des deux surfaces pour permettre I'injection des fluides une fois
I’assemblage terminé. Pour les méthodes soft imprint et par capillarité, la ferme-
ture se fait simplement a l'aide des surfaces encore réactives. On les presse I'une
contre I’autre en vérifiant bien le contact aux endroits devant étre collés puis on in-
sole a I’aide d’UV & 360 nm. Pour la méthode par utilisation de surfaces adhésives,
I’assemblage se fait a ’aide d’un scotch double face d’épaisseur controlée.

2.5 Protocoles de fabrication

2.5.1 Meéthode soft imprint

La méthode soft imprint est celle proposée initialement par D. Bartolo et al [12]
pour fabriquer un dispositif en NOA81. Au cours de la theése, nous avons modifié
certains points de ce protocole afin de le rendre plus efficace et pratique. La fiche
en page 42 résume le protocole de fabrication obtenu. Par la suite, nous donnerons
des détails et astuces sur les différentes étapes afin de faciliter la réalisation des
dispositifs.

Pré-fabrication :

— il faut toujours que les blocs de PDMS soit plus larges que la taille
du substrat afin de faciliter I’assemblage final et ne pas avoir de bourrelet
de NOASI.

— les blocs de PDMS doivent étre assez fins (< 10mm) pour rester
souples et ainsi faciliter le démoulage lors de la fabrication des surfaces de
NOAS8I. De la méme facon, il ne faut pas mettre trop de réticulant dans le
PDMS afin de ne pas le rendre trop rigide. En général on utilise un rapport
de 1 pour 10 entre le réticulant et le silicone pour du PDMS Sylgard 184
(Dow Corning).

— Conservez les timbres et flats de PDMS sous vide. Cela permet
d’accélérer la disparition des bulles d’air piégées lors de la fabrication.

Fabrication des surfaces de NOASI :

— Besoin : le bloc de PDMS peut étre aussi bien un timbre qu’un flat de
PDMS selon si on souhaite réaliser une surface texturée ou plane de NOAS8I.
Le choix du substrat est uniquement limité par le fait que la NOA81 doit
pouvoir coller dessus.
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Etape 1 : il faut faire attention a ce que le contour du substrat colle bien
au PDMS afin que la NOASI ne s’infiltre pas dessous.

Etape 2 & 4 : Faire chauffer la NOAS81 & 70°C avant son utilisation pour
faciliter 1’étalement. Déposer ensuite la NOAS81 sur toute la longueur du
substrat et appliquer le timbre de PDMS de sorte a étaler la NOAS1 dans
le sens de la largeur afin de minimiser I’emprisonnement de bulles d’air. Si
des bulles d’air sont malgré tout piégées, on peut essayer de les chasser en
appuyant légerement sur le PDMS. Sinon, le fait d’attendre une dizaine de
minutes va permettre au PDMS de les absorber.

E‘tape 5 : le temps d’exposition peut étre augmenté si I’épaisseur de NOAS1
est importante. L’idée est que le bulk de NOAS1 doit étre solidifié tout en
gardant une surface encore réactive. Il faut juste faire attention & ne pas
SUr-exposer.

Etape 6 a 8 : lors de ces étapes, si on utilise une lamelle fine comme substrat
il faut faire tres attention car le risque de casse est grand. Si le surplus de
NOAS8I ne se détache pas facilement, il est préférable de le laisser.

tape de collage :

Besoin : le choix des surfaces inférieures et supérieures du dispositif est
completement libre. Comme dit précédemment il faut seulement s’assurer
que les substrats utilisés collent a la NOAS81. Dans notre cas, on utilise
principalement du verre ou du quartz. Cette liberté permet ainsi de réaliser
des canaux avec un, trois ou quatre cotés en NOAS81 (on verra que les autres
méthodes permettent d’en avoir que deux).

Etape 1 : en général, appuyer a la main suffit pour avoir un bon collage.
On peut néanmoins utiliser une presse pour cette étape si besoin.

Etape 2 : le temps d’exposition doit étre suffisamment long pour réticuler
entierement la NOAS1. Le temps de 60s donné ici est a titre indicatif et
peut augmenter pour des grosses épaisseurs.

Plus : pour renforcer encore le collage, il est possible de laisser le dispositif
une fois assemblé au four, a une température supérieure a 80°C pendant
quelques heures (au moins deux). En chauffant & cette température, on
passe au dessus de la transition vitreuse de la NOAS81. Celle-ci se réorganise
en assurant un meilleur contact avec le verre et renforce ainsi le collage du
dispositif.
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2.5.2 Meéthode par capillarité

La méthode par capillarité permet de fabriquer des canaux micro-fluidiques
dont seul les cotés seront en NOAS8IL. Les parties supérieures et inférieurs sont
directement les substrats sur lequels on vient déposer la NOAS81. Pour réaliser ce
type de canal, on modifie les étapes 2 et 3 de fabrication des couches de NOASI.
On dépose le timbre de PDMS en contact direct avec le substrat puis on dépose la
NOAS1 sur I'un des bords et on le laisse s’infiltrer par capillarité. Pour que cette
méthode fonctionne, il faut modifier le motif utilisé et ajouter des plots autours du
canal pour permettre 'infiltration de la NOAS81. Ci-dessus (figure un exemple
de motif modifié, les fleches indiquent par ou la NOAS1 s’infiltre.

FIGURE 2.6 — Exemple de timbre en PDMS contenant des plots pour permettre le
passage de la NOASI lors de la fabrication d’une surface de NOAS&1 par capillarité.

Pré-fabrication :

Le motif des timbres de PDMS doit contenir des plots.

Le timbre de PDMS doit étre plus petit que le substrat pour ne
pas géner l'invasion capillaire. Le flat doit lui rester plus grand que le
substrat pour les mémes raisons qu’évoquées précédemment.

Fabrication des surfaces de NOAS81 :

Etape 1 : idem que pour soft imprint.

Etape 2 : lorsque 'on pose le timbre sur le substrat, il faut bien faire
attention a ce que tous les plots et les canaux soient bien en contact avec le
substrat afin d’éviter l'infiltration de NOAS81 sous le motif.

Etape 3 : le dépot de la NOASI se fait sur toute la longueur du timbre de
PDMS pour accélérer 'infiltration. On peut en déposer également & d’autres
endroits, il faut seulement faire attention a toujours avoir une zone d’éva-
cuation pour l’air.

Etape 4 : Il faut limiter au maximum le temps d’invasion car il y a une
ségrégation au cours du temps du polymere de la NOASI vers le PDMS et
du réticulant vers le bulk. Le temps d’invasion est malheureusement tres
dépendant de la géométrie utilisée et on ne peut pas le modifier facilement.
Une des méthodes pour ’accélérer est de laisser I’ensemble sur une plaque
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chauffante a 70°C afin de diminuer la viscosité de la NOAS81 et ainsi aug-
menter la vitesse d’invasion.

— Etape 5 a4 8 : idem que pour soft imprint.

Etape de collage :

— Besoin : I'idée de cette méthode est de réaliser un canal dont seul les murs
latéraux sont en NOAS81. On utilise ainsi habituellement un substrat sans
couche de NOAS8I1 pour refermer le canal.

- Etapes : idem que pour soft imprint.
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2.5.3 Meéthode par utilisation de surfaces adhésives

La méthode par utilisation de surfaces adhésives differe des précédentes par
le fait que le motif n’est plus imprimé dans les couches de NOAS81. Il est découpé
directement dans un scotch double face d’épaisseur controlé a l’aide d’une dé-
coupeuse industrielle (GraphTec Robo) a partir d’un dessin vectoriel. De plus, le
collage est réalisé a ’aide de ce scotch et non plus par les surfaces réactives de
NOASI.

Couches protectrices

Surfaces collantes

FIGURE 2.7 — Schéma d’une coupe d’un scotch double face.

On montre en figure un schéma du scotch double face afin de préciser
la nomenclature. La précision du motif est moins bonne qu’en lithographie, on
obtient des canaux de largeur 300 pm au plus petit. Néanmoins, cette méthode
est beaucoup plus rapide et facile a utiliser que les précédentes, principalement
par le fait qu’il n’y a plus besoin de réaliser des moules en SU-8 pour chaque
géométrie. De plus, elle ne nécessite que tres peu d’investissement et peut étre
utilisée avec tous types de matériaux.

Par soucis de comparaison avec les autres méthodes, le protocole présenté
reste cependant celui de la réalisation d’un dispositif ou les surfaces inférieures et
supérieures sont en NOAS8I.

Pré-fabrication :

— Etape 2 : lorsqu’on retire le motif du scotch, 'idéal est de laisser la surface
protectrice en contact avec le papier transfert pour éviter que par la suite
la colle de ce dernier ne pollue nos surfaces.

Fabrication des surfaces de NOAS8I :

— Etapes : la seule différence avec le protocole de soft imprint est que nous
insolons a la fin les couches de NOAS1 afin de supprimer les surfaces réac-
tives.

Etape de collage :

— Besoin : si possible, un des deux substrats doit étre légerement souple (par
exemple une lamelle) afin de faciliter la mise en contact des zones a coller.
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De plus, une des deux couches de NOA81 doit étre percée pour permettre
I’injection des fluides.

— Etape 1 et 3 : il faut faire attention, lorsque ’on décolle un papier transfert,
a bien emporter la surface protectrice associée.

— Etape 4 : en général, appuyer avec les mains suffit pour avoir un bon
collage. On peut néanmoins utiliser une presse pour cette étape si besoin.
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2.5.4 Conclusion

Pour conclure sur cette étape de fabrication, le tableau ci dessous (2.1)) réca-
pitule les spécificités de chacune des méthodes :

’I.‘ype d (.e Substrat Fluide Utilisation
dispositif
1 4
Soft rr’lir(;uen adhérant a | pas de base par défaut
Imprint NOASI la NOAS1 forte
mur
) ., Q/murs adhérant & | pas de base su.pel/“lgur ot
Capillarité |latéraux en la NOAS1 forte inférieur
NOAS81 pas en
NOAS81
. précision
2 1
Surfaces , HHEs adhérant compatible faible ou
Adhésives latéraux en au scotch avec le otot
scotch scotch pr -
page

TABLE 2.1 — Récapitulatif des protocoles de fabrication de dispositif contenant un
ou plusieurs murs en NOASI.

Protocole de fabrication

2.6 Controle des propriétés de mouillages

L’un de nos objectifs est de réaliser des expériences d’imbibition. Pour cela, on
souhaite injecter un fluide mouillant les parois dans un dispositif pré-rempli par
un autre fluide. On choisit d’utiliser de ’eau comme fluide mouillant et de 1'huile
silicone pour celui en place (ce choix sera expliqué plus en détail par la suite). Le
probléme est que l'angle de contact a 'avancée de 1’eau sur de la NOAS81 native
en présence d’huile silicone est de 120°, nous ne sommes donc pas dans le domaine
mouillant pour 'eau.

Afin de résoudre ce probleme, nous avons développé au cours de la premiere
année de thése une méthode de traitement de surface pour la NOA8L. Celle-ci
permet de faire passer ce méme angle de contact a environ 7°. On peut ainsi réaliser
des expériences d’imbibition en poussant de I’eau dans un dispositif rempli d’huile
silicone. De plus, cette méthode a ’avantage de découpler la partie traitement de
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surface de I’étape de fermeture des dispositifs. On peut ainsi traiter aussi bien in-
situ que ex-situ les dispositifs, ce qui n’est pas le cas dans la majorité des procédés
existants.

Cette méthode a été I'objet en 2012 d’un brevet déposé par Total S.A. [49] ainsi
que d’un article [50] reproduit ci dessous. Il présente et explique cette méthode.

2.6.1 Engineering the surface properties of microfluidic stickers

We introduce a simple and effective method to tailor the wetting, and the
adhesion, properties of thiolene-based microfluidic devices. This one-step litho-
graphic scheme combines most of the advantages offered by the current methods
employed to pattern microchannels : (i) the channel walls can be modified in situ,
or ex situ, (ii) their wettability can be varied in a continuous manner, (iii) he-
terogeneous patterning can be easily accomplished, with contact-angle contrasts
extending from 0 to 90° for pure water, (iv) the surface modification has proven to
be highly stable upon aging and heating. We first characterize the wetting proper-
ties of the modified surfaces. We then provide the details of two complementary
methods to achieve surface patterning. Finally, we demonstrate the two methods
with three examples of applications : the capillary guiding of fluids, the production
of double emulsions, and the culture of cells on adhesive micropatterns.

The combination of PDMS and of soft-lithography is considered as the gold
standard for numerous microfluidic applications in research laboratories. Howe-
ver, the elastomeric nature of PDMS strongly restrain the range of application of
this material. To circumvent this limitation, while keeping the simplicity and the
low cost of the fabrication, several solutions have been successfully put forward to
make microfluidic chip out of non-elastomeric materials. Prominent examples in-
clude COC, polycarbonate, PMMA and thiolene-based polymers. However, since
they all rely on plastics, these solutions share a common limitation with conven-
tional PDMS devices : channels are uniformly hydrophobic. This feature impedes
several emerging applications such as : the formulation of complex fluids such as
multiple emulsions [80], cell-based assays for diagnostic, or high-content screening
purposes [31], and the study of transport in porous media in view of energy ap-
plications such as : fuel cells, enhanced oil recovery and CO2 sequestration [16].
As a matter of fact, all these applications rely on the exquisite control of the local
wetting /adhesion properties of the walls of the channel.

Therefore, over the last five years, we have seen a surge of interest in the
modification of plastic microdevices to make them locally hydrophilic. A first
strategy consists in grafting functional molecules to the channel’s walls [62], 88 68,
64, 54], 27, [19]. The main advantages are : (i) the resulting surface modification do
not age, (ii) UV-assisted graftings yield high-resolution patterns, (iii) the surface
modification is performed in situ. The main limitations are : (i) hydrophobicity of
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the surface cannot be fine-tuned. The water contact angle, for instance, is fixed for
a given grafted molecule. (ii) Iterative modifications of the contact angle cannot
be accomplished in the same setup. (iii) the grafting is a multistep process. (iv)
the minimal water contact angle that has been achieved is ~ 20° [62]. Moreover,
the maximal contrast in water contact angle on a single device is bound to ~ 50°.
This generic scheme competes with an older approach introduced first for PDMS
circuits. It consists in oxidizing the surfaces of the device with oxygen plasma,
or deep UV /ozone exposure prior to the sealing of the device. By increasing the
exposure time, the latter method allows for continuous variations of the water
contact angle from 110° to 0. The same strategy has been applied to a number
of other polymers [27]. Unfortunately, whatever the material, this method yields
poorly robust surface treatments. The water contact angle typically recover its
initial values after a couple of days, after heating or washing. A second major
drawback of the UV treatments is that, they have only been performed ez situ.

We show how to engineer the surface properties of thiolene-based microfluidic
stickers [12] in a robust manner. This novel method consists in using deep UVs to
locally increase the surface energy of the walls. This scheme combines most of the
advantages of the aforementioned methods. In this paper, we first characterize the
wetting properties of thiolene films exposed to deep UVs. Then, we show how to
pattern the surface of microchannels in situ, or ex situ. Finally, we demonstrate
explicitly : (i) how to perform capillary guiding of aqueous fluids, (ii) how to
form multiple emulsions in microfluidic stickers, (iii) how to pattern stickers with
adsorbed functional molecules, and (iv) how to grow cell selectively on well defined
adhesion spots.

In all that follows, the microfluidic circuits are microfluidic stickers made of
NOAS81 81 (Norland Optical adhesive). NOAS81 is a thiolene-based photocurable
resin, which displays outstanding mechanical, chemical and optical properties for
microfluidic applications [12], [71]. In brief, a drop of NOAS1 is pressed between
two patterned PDMS stamps obtained by conventional soft-lithography. The resin
is then UV-cured : 7s exposure with a 365nm UV light (Hamamatsu LCS8, 10
mW.cm~2). The resulting patterned film are adhesive, as oxygen diffuses through
the PDMS stamps, and locally hinder the free-radical polymerization. We then
exploit this property to seal the channels either with a quartz microscope slide,
or with another NOAS8I1 sticker. To do so, we expose again the assembled chip to
a 365 nm UV light (60 s, 30 mW.cm~2).

We first investigate the effect of deep UV exposure on the contact angle of
water droplets deposited on NOAS&1 flat films. The films are made by pressing a
drop of NOASI on a glass slide with a flat PDMS stamp. The NOAS] film is sub-
sequently modified by an exposure to deep UVs during a time T¢,,. Two different
apparatus were used, and both yield the same results : an ozone-generating lamp
(Heraeus), which has a spectrum peaked at 185 nm and 254 nm, and a broad-
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FI1GURE 2.8 — A-Advancing contact angle, 6, made by a water drop on a NOAS1
film plotted as a function of the T¢;,. The error bars correspond to the maximal
dispersion. Inset, same measurements for a water drop immersed in hexadecane oil.
B-Variation of the contact angle as a function of the age of the surface (stored in
air) for two different exposure times : 200 s (Blue squares) and 1800 s (red circles
). The green diamonds correspond to surfaces stored in hexadecane (exposure
time : 1800s). Here the error bars correspond to the uncertainty associated with
the contact angle measurement. C- A thin NOAS]1 film exposed to deep UVs for
three different T, leftmost region : Os, central region : 200s, rightmost region :
1800s. In the latter case the apparent finite value of the contact angle is due to
the inclination of the camera.
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spectrum UV /ozone apparatus (UVO-cleaner model 144AX-220). In all that fol-
lows we present the results obtained with the latter instrument, if not explicitly
mentioned. Figure shows the variations of the water contact angle with T¢),.
The (advancing) contact angle, 8,, was measured few minutes after the UV treat-
ment by direct image analysis using a commercial solution (PSA30-KRUSS). Each
measurement was repeated three times (on three different surfaces). The error-
bars correspond to the maximal dispersion of the results. Firstly, we observe that
0 can be continuously lowered from 80°, corresponding to the contact angle on
a bare NOAS81 surface, down to 0° for Tz, > 10 minutes. This unprecedented
range of accessible contact angles is our first main result. In addition, the slope
of the 6(T,yp) curve reaches a constant value for 6 < 60°. Therefore, the contact
angle can be tuned continuously and accurately in the 0° — 60° range. This fine
tuning can be done by iterative UV exposures as exemplified, in Figure[2.8C. The
contact angle of three colored water droplets on the same NOAS8I1 film, is clearly
seen to be smaller in the regions corresponding to high T.,. However, it is worth
noting that, the deep UV exposure results in a strong increase of the polymer sur-
face energy thereby increasing the spreading parameter of most of the liquids. In
other words, the modified NOAS] films are both more hydrophilic and lipophilic.
We repeated the same water-contact-angle measurement for drops immersed in
an organic liquids, namely in hexadecane and in silicon oil (Aldrich). The results
shown in Figure[2.8A inset, reveal that the UV treatment does favor the wetting of
aqueous liquids, in agreement with all the former experiments performed on other
plastic materials, such as PDMS, PMMA  and polycarbonate due to the formation
of peroxyde groups [85]. Yet, none of them displays such an outstanding stability
in time as NOA81. In Figure 2.8B, 6, is plotted versus the age of the surface after
the deep UV exposure. The smaller contact angle hardly varied over a period of
three weeks, during which the samples were stored at a room temperature inside
a Petri dish (red circles). For higher initial contact angles (blue square symbols),
the surface recovery was slightly more pronounced after an aging time of about
one day in the same storage condition. We add that the same experiment were
repeated for surfaces stored at high temperature (90°C), or immersed in hexade-
cane (green diamonds in Figure 2.8B). We found that the surface modification
is neither altered by heating, nor by putting the surface in contact with organic
liquids. The extreme robustness of the surface modification is the second major
result of this paper.

Motivated by these findings, we took advantage of the UV exposure to devise
fully hydrophilic microfluidic devices and patterned microchannels. We employed
two different methods sketched in Figure 2.9A and B corresponding to in situ
and ex situ patternings respectively. In situ patterning : The method consists in
making a microfluidic sticker according to the method introduced in [12]. The re-
sulting assembly is sketched in Fig. [2.9)A. To locally modify the surface properties
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FIGURE 2.9 — Schematic illustration of the process of in-situ (A) and ex-situ (B)
patterning of microfluidic sticker.

of the NOASI sticker, a photomask is placed against the quartz substrate, and the
device is exposed to the desired deep-UV dose. The wetting properties of the micro
channel are locally changed according to the reference plot in Fig. To accom-
plish an in situ patterning, the key idea was precisely to use a quartz substrate,
which does not absorb the wavelengths responsible for the surface modification.
Conversely, as most of the plastic materials strongly absorb the wavelength smaller
than 300nm, making a photomask is straightforward. For instance : a conventio-
nal small height SU8 lithography on a quartz plate is sufficient to locally shield
the sticker from the deep UVs. For large scale maskings, a pencil drawing on the
quartz substrate is arguably the simplest possible solution.

Note that the sealing of the device and the surface treatment are decoupled
and correspond to two UV exposures at very different wavelengths, as opposed to
the conventional methods (plasma, UV /ozone) used to seal and make hydrophilic
the PDMS devices. Ex situ patterning : As sketched in Fig. 2.9B the above method
is easily modified to tailor the wetting properties of the four sides of the micro-
channel, prior to the sealing of the device. By doing so, higher spatial resolutions
can be achieved as the photomask is in conformal contact with the channels. In
addition, both the floor and the ceiling of the channels can be textured, and all
the four walls are made of the same material. However, the mask has to protect
the parts of the stickers used to bond the two parts of the device. The parts of the
stickers exposed with UVs loose their adhesive properties. Therefore, the photo-
patterning requires an extra alignment step between the masks and the channels.

To demonstrate this method, we now report on three benchmark experiments.
The first set of experiments consists in guiding the flow of aqueous liquids by
a wetting pattern. We prepared a square network of channels (width : 80 pm,
height : 50 um), Fig. m The channel network is made of a microfluidic sticker
bound to a quartz slide. The lower-half of the device was exposed to deep UVs
for 30 minutes, the upper-half being shielded with a glass slide. The three pic-
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hexadecane :

-

fluorinated oil Water + 1wt% SDS

FIGURE 2.10 — A- Image sequence of the imbibition dynamics of colored water
(food dye) in a channel network. The lower part of the device was made hydrophilic
by a Terp = 3600 s exposure. The fluid is driven by a 60 mBar pressure difference.
B- "LLOC” pattern made in a porous media by the imbibition of a colored water
droplet (yellow food dye). The dashed lines represent the mask geometry used.
Terp = 3600 s. C-Geometry used to make double-emulsions of hexadecane in
fluorinated oil in water and 1wt% SDS. We made the right part of the channel
to be hydrophilic by a 1800 s UV-exposure. D- Picture of the outlet chamber
containing the monodisperse double emulsion.
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tures in Figure 2.10A, show the imbibition dynamic of water through this regular
network. The liquid is driven by a constant pressure difference of 60 mbar. The
imbibition is much faster in the hydrophilic part of the channel. In addition, the
imbibition dynamics is markedly different in the two regions. Whereas a typical
percolation pattern is observed in the hydrophilic region, a sharp front forms in
the hydrophobic region, leaving only very few empty channels as it propagates
toward the outlet [44]. These observations prove unambiguously that the in situ
surface modification is effective over the whole exposed area. Note that the sepa-
ration between the two dynamic-wetting scenario is very sharp. In order to assess
the spatial resolution of the hydrophilic patterning, we prepared another channel
network. We made it locally hydrophilic insitu by using a SU8 photomask made
of the "L.0.C” letters, Fig. [2.10B. We then deposited a water droplet at the chan-
nels inlet. The network was spontaneously imbibed along the exposed region only,
thereby revealing the "LOC” pattern in the device, in excellent agreement with
the mask geometry (dashed lines). We deduce from this picture that the resolu-
tion is basically comparable to the thickness of the quartz substrate : few tens
of micrometers in the present experiment. To further increase the resolution, the
surface modification has to be done prior to the sealing of the device, see below
and Figure This first set of experiment confirms the potential of this tech-
nique to devise model porous media, with controlled chemical heterogeneities, in
view of energetic applications.

In a second set of experiments, we patterned the wetting properties of a double
flow-focusing device. This geometry, sketched in Figure 2.10(C, is classically used
to produce double-emulsions. Numbers of studies on PDMS surface modification
have actually been driven by such applications[88]. Typically, to produced double-
emulsions, the wetting properties of the channel walls has to be inverted at the
second focusing junctions. To do so, we exposed for 30 minutes the half of the
device downstream the second flow-focusing junction, see Fig. 2.10A. We then
managed to produce, in a very stable and reproducible manner, hexadecane dro-
plets encapsulated in fluorinated oil droplets dispersed in a water and 1wt% SDS
aqueous solution, see Fig. 2.10D. Contrary to the silicon elastomers, NOA81 is
very well suited to the transport of organic solvents. Therefore, the combination
of the UV patterning described in this paper, together with the specific grafting
techniques described in [19] is expected to greatly expand the formulation capa-
bilities of plastic microfluidic devices.

In a third set of experiments, we assess the potential of the UV-based pat-
terning for cell biology applications. When cells are grown on adhesive micro-
patterns, the shape of the pattern directs not only the cell shape but also cellular
mechanism such as cell polarity [77, [76l [75] and cell division in a very determi-
nistic manner. Consequently, there has been a large interest of the cell biology
community for surface micro-patterning in view of high content investigations.
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F1GURE 2.11 — A- Epifluorescence microscopy image of Cy-3 fibronectin patterns
on a NOAS8I film, scale bar = 100 um. B- Phase contrast microscopy image of
mouse embryonic fibroblasts cultured on a NOAS81 film, patterned by deep UV.
Cells attach selectively to the hydrophilic micropatterns. The shape and the lo-
cation of the patterns is the same as in A. C- Close-ups on a cell located on a
crossbow pattern (top), and on a circular pattern (bottom). Scale bar 20 pm.

UV-assisted cell patterning has been demonstrated on various materials inclu-
ding glass and plastic substrates [85, [IT} 10} [79]. The generic strategy consists in
adsorbing an extracellular matrix protein such as polylysine or fibronectine on hy-
drophilic micro-patterns surrounded by an antifouling polyethylene glycol (PEG)
coating. When subsequently culturing cell on these substrates, they selectively
adhere on the protein spots. First, we show in Figurd2.1TJA that NOAS81 stickers
can be effectively patterned with a mixture of fibronectin/fibrinogen-Alexa Fluor
488nm. To achieve high resolution patterns, NOAS1 films were exposed ex-situ
through a chromium on quartz photo-mask for 2 minutes at 20 mJ/cm? with an
ozone-generating lamp. The high contrast of the patterns demonstrates the good
selectivity of this simple protein patterning method. We have next cultured Mouse
Embryonic Fibroblast (MEF) cells on these micropatterns. After 30 min in the
incubator, the cells attach to the patterns and their morphology is dictated by
the shape of the pattern. We now stress on a much more interesting feature offe-
red by the UV-treated stickers. When the MEF cells are cultured on protein-free
stickers, after irradiation through the photomask, the cells grow exclusively on
the illuminated regions and adapt their shape to the pattern geometry as they do
on fibronectin spots, Fig. and C. These observations demonstrate that bare
NOASI films display anti-fouling properties, whereas UV-treated stickers promote
cell adhesion. Therefore, extended cell based micro-patterns can be accomplished
in a straightforward manner with no added protein or linker.

In conclusion, we have introduced a simple and effective method to engineer
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the wetting properties of microfluidic stickers. By means of three benchmark ex-
periments, we have demonstrated the great potential of the resulting devices for
a number of applications including : (i) the design of model porous structure in
view of energetic applications, and (ii) the fabrication of new class of cell-based
assays, for which the shape and the specificity of the cell adhesion can be tuned
independently.

We acknowledge stimulating interactions with P. Tabeling and A. Duboin.

This work was supported by the Paris Emergence 2009 Research program,
C’Nano IDF and ANR Programme Nano 2007 Dropcell.

2.6.2 Auto-fluorescence

(a) Vue de dessus de la surface de NOASI.

(b) Vue en coupe de la surface de NOAS81 réa-
lisée a ’aide d’un microscope confocal.

FIGURE 2.12 — Images en fluorescence d’une surface de NOAS81 exposée a travers
un masque a des UV de longueurs d’ondes situées entre 180 et 240 nm.

La figure montre I'image en fluorescence d’une surface de NOASI trai-
tée par la méthode expliquée précédemment a travers un masque représentant
une ancre et un rond. Ceci nous montre que le traitement donne aux surfaces de
NOAS8I1 une propriété d’auto-fluorescence aux endroits exposés.

On réalise alors une image de la tranche de la surface de NOASI a l'aide
d’un confocale (figure et on mesure une épaisseur sur laquelle s’opére
le traitement d’environ 3 um. Cette épaisseur prouve que le traitement s’effectue
non pas en surface mais en volume. Cette altération en masse des propriétés de la
NOAS8I est probablement la raison pour laquelle le traitement est aussi résistant
non seulement dans le temps mais aussi a la présence de différents liquides ou bien
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au chauffage.

Propriétés de mouillage

2.7 Controle des écoulements

Les étapes précédentes ont permis de mettre au point la piece centrale de
I’expérience dans laquelle a lieu toute la physique du probléme. Il nous faut main-
tenant ajouter des éléments pour injecter les fluides selon le protocole établi pour
la condition initiale.

2.7.1 Connectiques

On ajoute dans un premier temps des connectiques sur le dispositif micro-
fluidique pour permettre le passage des fluides depuis les éléments de controle
macroscopique (pousse-seringue, boite de pression) jusque dans les canaux.

Ces connectiques peuvent étre réalisées de bien des fagons. L’une des plus
simples utilisées dans le groupe consiste a coller, a l'aide d’un plasma, un bloc
de PDMS pré-percé directement sur le dispositif. On vient ensuite rentrer le tube
d’injection directement dans le PDMS (figure .

Cette méthode n’est cependant pas utilisable dans notre cas a cause du PDMS
pour les méme raisons qu’exposées précédemment.

On choisit & la place d’utiliser une connectique commerciale (upchurch) et de la
coller sur le dispositif a I'aide de la NOAS1 (figure [2.13(b)). Les tubes d’injections
se vissent alors simplement dessus.

Pour réaliser ce collage, on procede en deux étapes :

— on commence par mettre de la NOASI sous la connectique, on dépose ensuite
celle-ci sur le dispositif en l'alignant avec 'entrée. 1l faut faire attention a
ne pas mettre trop de NOAS8I pour ne pas que celle-ci pénetre a I'intérieur
du dispositif et le bouche. On insole ensuite au UV a 360nm pendant 6s
par le dessus puis 6s par en dessous avec une puissance de X mW /cm?. Il
ne faut pas insoler a trop grande puissance car sinon la NOAS&1 va réticuler
en volume et ’adhésion sur le dispositif sera mauvaise.

— on étale a nouveau de la NOAS81 tout autour de la connectique afin de
renforcer I'adhésion et la tenue en pression. Puis on insole pendant 6s par
le dessus puis 60s par le dessous pour terminer le collage.

2.7.2 Meéthode d’injection

L’injection des fluides peut se faire de deux facons : en pression contrdlée ou
en débit controlé. Pour les besoins de 'expérience (voir partie sur la condition
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Tube d'injection

Bloc de PDMS percé

Dispositif micro-fluidique

(a) Connectique en PDMS collée a I’aide d’un plasma d’oxygene & basse pression.

Tube d'injection

Connectique Upchurch

NOAS81

Dispositif micro-fluidique

(b) Connectique commerciale Upchurch collée & 1’aide de NOASI.

FI1GURE 2.13 — Image de connectiques micro-fluidiques.

initiale) on utilise en simultané les deux méthodes de controle, en pression pour
I’huile et en débit pour l'eau.

Pour controler en débit 1’eau, on utilise un pousse seringue (Cetonis) com-
mandé directement par ordinateur a 1’aide du logiciel constructeur.

Pour le controle en pression des fluides, on fabrique une boite de pression
(figure [2.14(a)) a 1’aide de controleurs de pression (Parker) et d’une carte d’ac-
quisition de 8 bits (National Instrument ou Vellman). Elle délivre des pressions
allant de 30 & 1000 mbar par pas de 4 mbar et on la commande a ’aide d’un pro-
gramme écrit & ’aide de Labview. Enfin, pour mettre en mouvement les fluides,
on connecte cette boite a un réservoir comme schématisé en figure 2.14(b)|

Pour préparer la condition initiale, on a vu précédemment que nous devons
pousser en méme temps sur ’eau en entrée et sur I’huile en sortie pour les envoyer
vers une sortie poubelle. Pour éviter de piéger des bulles d’air lors de cette étape,
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carte
d'acquisition

controleurs
de pression

sorties d'air

(a) Photo de la boite de pression.

Air —»
\. 3 Vers le
dispositif

I

Fluide

Réservoir

(b) Réservoir de fluide. L’air sous pression
permet de mettre en mouvement le fluide
contenu dans le réservoir.

FIGURE 2.14 — Outils permettant de controler les fluides en pression controlée.

on commence par injecter en pression controlée a la fois I'huile et ’eau, on passe
ensuite le controle de ’eau en débit a partir du moment ol les deux fluides sortent
par la poubelle. Pour faire ce changement, on rajoute en amont du dispositif une
vanne deux voies possédant quatre sorties.

L’ensemble de ce dispositif de controle des fluides est schématisé sur la figure
2. 19

2.7.3 Tube d’injection

Pour connecter les réservoirs de fluides a la puce micro-fluidique, des sociétés
proposent toute une variété de tubes. Pour choisir lequel est le plus approprié, il
faut regarder les contraintes imposées par ’expérience. Dans notre cas, la pression
sera élevée, on doit donc prendre des tubes suffisamment rigides pour ne pas qu’ils
se déforment. Le choix du diametre du tube est lui un compromis entre une taille
ni trop grande pour ne pas avoir de volume mort trop important, ni trop faible
pour ne pas avoir une résistance hydrodynamique trop grande comme expliqué
précédemment. On a choisi pour notre expérience un diametre de 500 pm.
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Vanne on/off Pousse-seringue

1

Vanne 4 m

entrées
'] Poubelle

Puce micro-fluidique

Poubelle [

— Eau

n — Huile
Pression U — Air
Réservoir Réservoir
d’huile d'eau

FIGURE 2.15 — Schéma de contréle des fluides dans ’expérience.

\/ Controle des écoulements

2.7.4 Choix des fluides

Le choix des fluides est basé essentiellement sur la physique du probléme. Dans
notre cas, on veut réaliser des expériences d’imbibition des fluides visqueux.

Pour répondre aux besoins sur les conditions de mouillage et du rapport de
viscosité, notre choix s’est porté sur 'utilisation de I’eau pour le fluide mouillant
et sur des huiles silicones pour les fluides visqueux.

Les huiles silicones nous permettent de changer le rapport de viscosité entre
les fluides en gardant identiques les autres parametres physiques, notamment la
tension de surface avec I’eau [I]. De plus, on a pu voir que la technique de traite-
ment de surface permet de changer uniquement ’angle de contact de ’eau dans
de 'huile silicone sans modifier la tension de surface entre les fluides. Ce choix de
fluide nous permet ainsi de modifier indépendamment nos différents parametres.

On a également ajouté un colorant alimentaire dans ’eau afin de réaliser des
mesures d’absorption dans le canal comme on le verra par la suite. Ce colorant
a un effet de tensio-actif dans ’eau et favorise donc le mouillage de I’eau sur les
parois. Cet effet va dans le sens de ’expérience, il ne posera donc pas de probleme
pour nous.
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2.7.5 Conclusion

La puce micro-fluidique associée aux éléments de contréle des fluides cloturent
la création du dispositif expérimental. On obtient ainsi un montage qui permet de
jouer indépendamment sur les différents parametres de controle que sont :

— la géométrie des canaux,

— la vitesse d’injection,

— le rapport de viscosité entre les fluides,

— l'angle de contact de 'eau.

Pour exploiter ce montage, il nous faut maintenant ajouter un systeme d’acquisi-

tion de données.
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2.8 Systeme d’acquisition

2.8.1 Objectif

Le systeme d’acquisition a pour objectif d’enregistrer les images de la zone
d’observation afin de pouvoir les traiter par la suite. De plus, au cours de nos
expériences, des films d’eau d’épaisseur inférieure a celle du canal se développent
et on veut pouvoir mesurer leurs épaisseurs. Pour cela, on a ajouté un colorant
alimentaire dans I’eau afin d’utiliser une méthode d’absorption basée sur la loi de
Beer-Lambert.

L’objectif du systeme d’acquisition d’image est donc double :

— il doit étre capable d’enregistrer I’ensemble de la chambre d’observation de
taille 45 x 15 mm tout en permettant de visualiser les écoulements a 1’échelle
d’un pore dont la dimension caractéristique est de 80 um,

— il doit permettre la mesure des épaisseurs de films minces dont 1’épaisseur
varie du micron jusqu’a la taille du canal.

2.8.2 Optique de visualisation

Le premier de ces objectifs conditionne le choix de I'optique du systéme. Ainsi,
I'utilisation d’un microscope permettant une tres bonne observation microsco-
pique, n’est ici pas envisageable car on ne pourra pas avoir des champs d’observa-
tion suffisamment larges. Le choix d’un stéréo-microscope commercial, plus adapté
grace a un champ d’observation plus large pouvant atteindre 45 mm, permettra
tout juste d’observer la chambre. L’utilisation du bord du champ d’observation
n’est cependant pas une bonne idée car c’est a cet endroit que les aberrations
géométriques et chromatiques de I'optique sont les plus prononcées .

z|

FIGURE 2.16 — Schéma du systeme de visualisation permettant de se déplacer dans
les trois directions.

Pour ne pas avoir de probleme avec le champ d’observation, on a choisi de fixer
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directement sur une caméra un objectif macro de photographie. L’ensemble est
alors monté sur un support permettant la translation suivant I’axe vertical (Z).
Le dispositif micro-fluidique est fixé sur une platine permettant les translations
dans le plan du champ d’observation (plan XY). La figure montre un schéma
du systeme de visualisation.

Optique Champs d’observation

Capteur CCD

Résolution
spatiale

FIGURE 2.17 — Schéma du parcours de la lumiere. Le champ d’observation est
donné par la taille du capteur et la distance a I'optique. La résolution spatiale ne
dépend que de la taille des pixels.

Ce choix permet de faire varier la taille du champs d’observation en variant la
distance entre le dispositif et ’objectif dans la limite de focalisation de ce dernier
comme schématisé en figure [2.17] On choisit ainsi un objectif macro & focale fixe
de 60 mm de chez NIKON (NIKON 60mm Micro Nikkor {/2.8G ED AF-S [2]), le
choix de la caméra sera lui détaillé plus loin. On obtient des champs d’observation
allant de la taille du capteur jusqu’a 133 x 100 mm pour des distances d’observation
variant de 20 cm a environ 50 cm.

On comprend également avec la figure que pour un champ d’observation
donné, la résolution spatiale est directement liée a la taille des pixels du capteur
de la caméra. Ainsi, pour combiner a la fois un champ d’observation large et une
résolution spatiale fine, il faut choisir un capteur de caméra de résolution élevée
avec une taille de pixels faibles.
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Caméra

Support de translation en Z

Drap noir

Objectif macro

Platine de translation

Dispositif micro-fluidique

Eclairage a LED bleu

Enceinte noire

F1GURE 2.18 — Photographie montrant le systeme d’acquisition d’images.

2.8.3 Choix de I’éclairage

Pour mesurer les épaisseurs de film d’eau, on a choisi d’utiliser une méthode
d’absorption basée sur la loi de Beer-Lambert. Celle-ci relie le rapport de 'intensité
transmise sur l'intensité initiale & ’absorptivité molaire (¢), la concentration (c)
et 1’épaisseur traversée (h) de la solution & mesurer par la relation :

1
Iy
La précision sur la mesure de h est donc directement liée a la qualité de la me-
sure du rapport % On comprend donc l'importance de I’éclairage dans notre

_ e—ech
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expérience qui doit étre parfaitement controlée.

On choisit d’utiliser un éclairage a LED qui est aujourd’hui une des meilleurs
solutions en terme de stabilité et d’uniformité pour de grandes surfaces a éclairer.
Notre choix s’est d’abord porté sur une table lumineuse commerciale (Kaiser Slim-
lite [3]) éclairant en lumiére blanche dont la surface d’éclairage est de 10 x 12.5 cm.

Le choix de la lumiere blanche n’est pas optimale pour deux raisons : la pre-
miere est que la loi de Beer-Lambert est valable dans le cas mono-chromatique,
I’absorptivité molaire dépendant fortement de la longueur d’onde utilisée. La se-
conde est que la caméra présente une fonction de réponse qui dépend de la longueur
d’onde de la lumiere captée. Pour résoudre ces probléemes, on change d’éclairage
pour une lampe a LED bleu (Alliance Vision Direct BackLight MDLB-CB100)
dont le spectre d’émission est beaucoup plus mono-chromatique [4] et de surface
d’éclairage 10 x 10 cm. La couleur bleu est choisie de sorte & maximiser 1’absorpti-
vité molaire du colorant et ainsi obtenir un meilleur contraste. Une autre solution
envisageable est de placer un filtre entre I'objectif et la caméra. Ce choix semble a
postériori plus efficace car ces filtres sont bien plus sélectifs sur la longueur d’onde
que ne l'est I’éclairage.

Pour éviter que I'éclairage extérieur ne perturbe les mesures, on place 'ex-
périence dans une enceinte noire. La figure 2.1§ montre une photo du montage
optique complet avec I’éclairage a LED bleu.

2.8.4 Caméra d’acquisition

Pour choisir la caméra, on a vu dans la section optique que le capteur photo-
graphique doit posséder une résolution élevée tout en ayant une taille de pixel la
plus petite possible. En pratique, on choisit un capteur de 8 Mpx avec une taille
de pixel de 5.5 um. Pour une largeur de zone d’observation de 40 mm, on obtient
une précision de 12 pm/pxl ce qui est suffisant pour observer a I’échelle des pores
de dimension 80 pm.

Le second point a prendre en compte pour le choix de la caméra concerne
la sensibilité du capteur. En effet, on a pour objectif de mesurer des épaisseurs
de films par la mesure de 'intensité lumineuse. On doit maximiser la précision
sur cette derniere afin d’étre le plus précis possible sur celle des épaisseurs. En
pratique, on choisira un capteur de sensibilité pouvant aller jusqu’a 14 bit.

Le dernier point pour sélectionner la caméra concerne le nombre d’images
par seconde (fps) qu’elle peut acquérir. En effet ce dernier doit étre suffisamment
élevé pour pouvoir capter les mouvements des fluides. On choisit comme critere de
pouvoir observer le déplacement du fluide d’un pixel, ici de 12pum. Apres plusieurs
tests pour mesurer les vitesses des fluides, on obtient que celles-ci ne dépassent
pas les 100 ym/s dans la gamme qui nous intéresse, le fps doit donc étre supérieur
a9.
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La caméra choisie est une Prosilica GX3300 de Allied Vision Technologies [5]
comprenant un capteur CCD de résolution : 3296 x 2472 (8 Mpx), de sensibi-
lité maximale 14 bit et allant jusqu’a un fps de 17 en résolution maximale. Le
transfert des images vers l'ordinateur se fait a ’aide de deux ports Ethernet gi-
gabit pouvant délivrer jusqu’a 240 MB/s. Cette caméra répond entiérement aux
contraintes précédentes, elle a cependant engendré un nouveau probleme d’ordre
informatique.

En effet, lorsque 'on utilise la caméra en configuration maximale, cette der-
niere délivre un débit de 240 MB/s. Il n’est alors pas envisageable de stocker
plusieurs minutes de films sur la mémoire vive de ’ordinateur avant d’enregistrer
sur les disques durs. Pour pallier a ce souci, on a développé sur Labview un pro-
gramme de controle pour la caméra qui permet d’enregistrer les images en "direct
to disk”. Elles sont ainsi envoyées directement vers le disque dur qui les écrit en
temps réel. Un disque dur mécanique classique ne permet pas d’avoir des débits
d’écriture aussi rapide, on a alors acheté un disque dur SSD (RevoDrive 3 x2 [6])
permettant d’écrire a ces vitesses.

2.8.5 Meéthode de mise au point

leblelaEb o0k ko)

(a) La présence de la figure de Moirée indique  (b) Pas de figure de Moirée, la mise au point
que la mise au point est effectuée. n’est pas bonne.

FIGURE 2.19 — Captures d’écrans lors de la mise au point sur le dispositif micro-
fluidique.

L’objectif utilisé a une faible profondeur de champ qui rend difficile ’obtention
d’une image nette a 1’échelle des pores sur ’ensemble de la zone d’observation.
Il faut pour cela assurer un parallélisme parfait entre le capteur CCD de la ca-
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méra et le dispositif micro-fluidique. En pratique, la méthode mise en place utilise
les figures de moiré [7] résultant de la nature discrete et périodique du réseau
d’obstacle et des pixels de I’écran d’ordinateur.

On montre sur la figure deux captures d’écrans réalisées lors de la mise
au point sur un dispositif de type poreux. On observe en figure la présence
d’un quadrillage dont la période est tres grande devant celle du poreux. L’appa-
rition de la figure de moiré homogene sur l'intégralité du dispositif indique que
la mise au point est effectuée comme ’atteste I'image zoomée numériquement. A
I'inverse, le quadrillage n’apparait pas sur 'image de la figure [2.19(b)| et le zoom
numérique montre que la mise au point n’est pas effectuée.

On a ainsi un critere tres facile et rapide a utiliser pour s’assurer a la fois de
la mise au point et de I’horizontalité du dispositif.

Systéme de visualisation et d’acquisition

2.8.6 Conclusion

Cette derniere partie "visualisation” termine la mise au point de I’expérience.
La figure montre une photo du montage complet.
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FIGURE 2.20 — Photographie montrant le dispositif expérimental.

2.9 Analyse d’image

Pour terminer ce chapitre consacré a la fabrication et a 'instrumentation, on
détaille maintenant la méthode de mesure par absorption utilisée pour mesurer
les épaisseurs d’eau.

2.9.1 Objectifs

Dans la suite, on détaille les différentes étapes qui nous permettent de passer
d’une image en niveau de gris (figure 2.21p) en une cartographie des niveaux de
hauteur d’eau (figure 2.21p).
2.9.2 Utilisation pratique de la loi de Beer-Lambert

Le dispositif sur lequel on applique la loi de Beer-Lambert est schématisé en
figure 2.22] Si on appel A; 'absorbance du milieu ¢, la relation entre l'intensité
initiale et transmise est alors :

1= IO X Alame X Asupport X Agap X Afluide (2-1)
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(b) Cartographie des hauteurs d’eau obtenuent & 1’aide de la loi de Beer-Lambert.

FIGURE 2.21 — Images avant et apres le processus de traitement d’images.
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FIGURE 2.22 — Schéma du dispositif sur lequel on applique la loi de Beer-Lambert.
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avec Ajfjuide donné par la relation de Beer-Lambert et Agyppore €t Ajgme sont
supposés constant. Ay, correspond a l’espace entre le dispositif et le support,
on choisit de remplir cet espace avec de ’hexadécane pour une raison qui sera
détaillée ultérieurement.

De plus, la caméra enregistre niveau de gris (14 bit) alors que ’encodage
des images est réalisé sur 2'6 valeurs (16 bit). Afin de prendre en compte cela, on
mesure la valeur d’intensité lorsque la caméra est saturée, celle-ci est de Iz =
49151 et on en déduit la valeur pour laquelle il n’y a pas de lumieére (intensité
du noir) : Ineir = Isat — 214 — 32767. La raison pour laquelle on ne mesure
pas directement le noir est que le bruit électronique rend cette mesure beaucoup
moins précise que pour la valeur de la saturation. En ajoutant l'effet du codage
informatique a la relation précédente, on obtient :

214

I= Inoir + IO X Alame X Asupport X Agap X Afluide (22)

Le terme qui nous intéresse est uniquement A f1,;qe, on doit donc I'isoler. Pour

y arriver, on réalise la méme mesure d’intensité dans un canal identique mais

contenant un autre fluide. On fait le rapport des ces deux intensités et on obtient
la relation :

Il - Inoir . Afluidel

Iy — Inoir Afluidez

(2.3)

Lors de l'expérience, on commence toujours par remplir le canal d’observation
en huile silicone qui est transparente. On prend ainsi une image du canal rempli
d’huile comme référence en supposant que son absorbance est de 1.

2.9.3 Calibration de la solution

Comme on vient de le montrer, la mesure de l'intensité nous donne acces
a l’absorbance de la solution : Afpyige = e~"c. Pour accéder a h, il nous faut
connaitre le produit ec. Pour cela, on calibre I’expérience en mesurant I’absorbance
de la solution d’eau pour différentes valeurs de concentration en colorant dans un
canal de hauteur connue (hg = 100 gm). On normalise la concentration par celle
utilisée lors des expériences (¢p,) :

fehocmﬁ

Acau = Arey e =ae P¢ (2.4)

On réalise cette calibration pour deux références sur 'intensité, dans le premier
cas un canal & vide et un gap constitué d’air (figure et dans le second un
canal contenant de ’eau pure avec un gap rempli d’hexadécane (figure [2.23(b)]).

Ces deux calibrations donnent des coefficients pour ’exposant de :

1.624 < Bpide < 1.634
1.620 < Bequ < 1.630
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(a) Le fluide de référence est de l'air. Le gap (b) Le fluide de référence est de ’eau sans
est également rempli d’air. colorant. Le gap est rempli d’hexadécane.

FIGURE 2.23 — Courbes de calibration de la loi de Beer-Lambert utilisant deux
types de références.

ur ui xpérien n utili uile silicon mme référen u’on
Pour la suite des expériences, on utilise I'huile silicone comme référence qu’o
prend proche de I'eau, on a ainsi 8 = 1.625. De S on déduit le coefficient ec,, :

€Cm = B 1625102 pm
ho

Il est également intéressant de noter que pour la référence en canal vide, le
coeflficient devant I’exponentiel est supérieur a 1. Cela implique que la solution a
basse concentration laisse passer plus de lumieére que lorsque le canal est rempli
d’air. Ceci s’explique par le passage de la lumiere a travers les interfaces entre
des milieux d’indices différents. Ces interfaces font office de dioptre entre les deux
milieux et 'intensité transmise est directement liée & 'inverse de la différence des
indices entre ces milieux. C’est pour cette raison que I’on remplit le "gap” avec de
I’hexadécane lors des expériences pour perdre le moins d’intensité possible.

Pour la calibration avec de I'eau (fluide transparent), I’ajustement théorique
donne un coefficient devant I'intégral compris entre 0.987 et 0.999, tres proche de
la valeur théorique d’un fluide transparent (1). Pour la suite des expériences on
choisit une valeur pour I’huile silicone de 1.

Ces calibrations permettent ainsi de relier I’épaisseur des films d’eau a la me-
sure des intensités par la relation :

b= _i exp (Ieau - Inoir)
€Cm, Loit — Inoir

On trace cette relation (figure|2.24)) pour I’ensemble des valeurs d’intensité de
la caméra. La gamme de hauteurs utiles (de 1 & 100 um) correspond & plus de

(2.5)
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Intensité mesurée

FIGURE 2.24 — Hauteur mesurée en fonction de l'intensité du pixel de I'image.

80 % des valeurs d’intensités possibles, on exploite ainsi trés bien notre caméra.
De plus, la courbe est trés plate sur cette gamme d’intensité, on a ainsi une tres
bonne sensibilité sur la mesure de h.

2.9.4 Correction spatiale

On trace sur la figure I'intensité moyennée sur Y dans la zone d’ob-
servation en fonction de X. On peut voir que ’éclairage n’est pas homogene spa-
tialement. Pour corriger cela, la méthode usuelle est de diviser les images par une
image référence de ’éclairage.

Pour la mesure des épaisseurs de films, on divise déja les images par I'image
du canal rempli d’huile silicone, la correction est donc effectuée automatiquement
dans I’étape d’analyse. On montre en ﬁgurele résultat apres correction, la
variation spatiale résiduelle est de 'ordre de 2 %o. L’erreur que I'on commet alors
est de : Ah = im% ~ 1.210~! ym ce qui est négligeable devant les épaisseurs

€C
que 'on souhaite mesurer.

2.9.5 Correction temporelle

On trace maintenant pour I'image corrigée spatialement, la valeur moyenne de
Iintensité dans la zone d’observation en fonction du temps On observe
que cette valeur fluctue de fagon importante. Pour corriger cette déviation, on
ramene la valeur moyenne d’intensité de chaque image a la méme valeur.

En pratique, on mesure pour chaque image corrigée spatialement, l'intensité
moyenne I, (t) dans une zone en dehors du canal qui ne doit pas varier au
cours de lexpérience (voir figure . On corrige ensuite la valeur d’intensité
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(a) En haut : Image avant correction spa-
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(b) En haut : Image aprés correction spatiale,
le contour du canal est surligné en rouge. En
bas : variation spatiale de 'intensité moyen-
née sur y apres correction. En inset : la va-
riation résiduelle et de 'ordre de 2 %o.

FIGURE 2.25 — Méthode de correction pour la variation spatiale de 'intensité.
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(a) Image corrigée spatialement. On mesure I'intensité moyenne dans une zone en dehors du canal
Icorr (t) pour corriger la variation temporelle de l'intensité de I’ensemble de I'image. Le contour du

canal est surligné en rouge pour améliorer la visibilité.
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FIGURE 2.26 — Méthode de correction pour la variation temporelle de I'intensité.



(img (z,y,t)) de tous les pixels de I'image par cette valeur :

1
imgcor (l’, Y, t) =5 X ng (:L‘a Y, t)
Icorr (t)

En mesurant maintenant la valeur moyenne dans la zone d’observation, on
obtient le graphique de la figure La variation temporelle apres correction
est divisée par un facteur 3 et la variation résiduelle est inférieur & 1 %o. On
peut ainsi négliger ’erreur sur la mesure des épaisseurs comme pour la variation
spatiale.

2.9.6 Benchmark et précision

357 [« 05 pL/min
3p | © 10 pL/min
® 1.5TuL/min
o 2
e sl V=1.01t-0.023
: .
o
> Iy
0.5 V =0.486 t + 0.008

0 0:5 1 1..5. 2 2..5
Temps (min)

FIGURE 2.27 — Courbes du volume d’eau mesuré dans le canal en fonction du
temps pour trois débits de pousse-seringue. Les débits mesurés sont tres proches
de ceux imposés.

Pour valider cette mesure d’absorption, on calcule le débit en eau & partir de
la mesure des épaisseurs et on le compare au débit du pousse-seringue. La figure
[2.27] représente le volume d’eau mesuré dans le canal en fonction du temps pour
des débits au pousse-seringue de 0.5, 1 et 1.51 uL/min. La pente de ces droites
nous donne directement le débit mesuré. On a un tres bon accord entre les deux,
avec des erreurs relatives de 2.8%,1.2% et 0.6% pour les trois débits.
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2.10 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons expliqué comment réaliser une expérience de
micro-fluidique dans le but de répondre & un besoin scientifique précis. Le dispositif
expérimental auquel on a aboutit répond parfaitement au cahier des charges pré-
établi. La grande force de ce montage est que tous les éléments le constituant
sont indépendants les uns des autres, on peut ainsi le transformer a souhait pour
répondre & chaque nouveau besoin ou probleme auquel on est confronté.

On a également présenté une méthode de mesure d’épaisseur de films utilisant
la loi de Beer-Lambert. Cette méthode permet de mesurer des épaisseurs de ’ordre
du micron sur ’ensemble du canal avec une précision de quelques pourcents. De
plus, I’étape de calcul étant tres simple, le temps de calcul informatique pour
traiter une image reste tres court (inférieur & 60ms pour nous), on peut ainsi
envisager une visualisation en direct du champ de hauteur.

La mesure des épaisseurs sur ’ensemble de nos images nous donne acces a tout
un ensemble de parametres physiques et statistiques que nous allons exploiter dans
les chapitres suivants sur différentes expériences d’imbibitions.
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CHAPITRE 3

Expérience de Saffman-Taylor revisitée : dynamique d'imbibition
et transition d'entrainement de liquides
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FIGURE 3.1 — Motif et dimension de la cellule de Hele-Shaw. La hauteur du canal
est de H = 100 pym.

3.1 Introduction

Les expériences présentées ici ont pour objet d’étudier la transition d’entrai-
nement dans le cas ou le fluide mobile est moins visqueux que le fluide en place.
Nous nous intéressons particulierement au cas, tres peu étudié dans la littérature,
ou le fluide mobile mouille préférentiellement les parois du milieu (régime d’im-
bibition). Pour cela, nous utiliserons les dispositifs micro-fluidiques mis au point
dans le chapitre précédent avec une géométrie de type cellule de Hele-Shaw.

Apres une présentation des méthodes expérimentales, on rappellera dans un
premier temps le cas du drainage pour un rapport de viscosité donné. On retrou-
vera alors un comportement typique d’instabilité de digitation visqueuse. Dans un
second temps, on s’intéressera au cas de I’imbibition, toujours au méme rapport
de viscosité. On observera alors ’existence d’une transition capillaire entre un état
proche d’une digitation de Saffman-Taylor et un second état ou le mouillage prend
un role prépondérant avec le développement de films d’eau le long des parois. Pour
mettre en évidence le caractere général de cette transition capillaire, on mesurera
la valeur du seuil pour une large gamme de rapport de viscosité puis on tracera
le diagramme de phase du systeme dans le plan nombre capillaire, rapport de vis-
cosité. Enfin, nous utiliserons un modele théorique basé sur I’équation de Laplace
permettant de calculer la forme du ménisque dynamique. Ce modele permettra
de retrouver la transition capillaire entre les deux états ménisques et film mince.
On tracera alors un diagramme de phase théorique en accord qualitatif avec celui
obtenu lors des expériences.
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3.2 Drainage

3.2.1 Protocole expérimental

Afin de réaliser les expériences de ce chapitre, nous utiliserons un dispositif
ayant une géométrie de Hele-Shaw fabriqué a I'aide de la méthode par utilisation
de surfaces adhésives introduite dans le chapitre 2. Pour ce type de géométrie, la
hauteur du canal est choisie plus petite que les autres dimensions. Cela permet,
en moyennant 1’écoulement suivant 1’épaisseur, de le considérer comme étant bidi-
mensionnel. Ici la hauteur du canal est de H = 100 ym et la largeur de W = 5 mm,
ce qui nous donne un rapport d’aspect de e = W/H = 50.

Les trois seuls parametres sans dimensions pour ces expériences d’injections
biphasiques sont I’angle de contact a 1’équilibre 6, du systeme eau/huile/surface, le
rapport de viscosité entre les deux fluides, M = npyiie/Nean, €t le nombre capillaire,
Ca = NeauU/7y OU Neqr, est la viscosité de l'eau, U la vitesse de l'eau et v la
tension de surface entre ’eau et ’huile silicone. Les dispositifs micro-fluidiques
mis au point au chapitre 2 nous permettent de controler indépendamment ces
trois parametres.

3.2.2 Dynamique d’invasion

Dans un premier temps, on étudie le motif d’invasion dans le cas ou le dispositif
est non-mouillant pour leau (6, = 120°) et pour un rapport de viscosité fixe (M =
1000). La figure montre un exemple de déroulement d’expérience. On part
initialement d’un front plat, celui-ci se déstabilise rapidement en deux doigts sous
effet de la digitation visqueuse et d’un phénomene de séparation de pointe [38] du
a la géométrie conique de 'entrée. Puis, un des deux doigts finit par ’emporter sur
le second qui s’arréte alors. Le premier doigt se développe finalement seul jusqu’a
la sortie du canal. Ce type de dynamique est typique d’une invasion soumise &
I'instabilité de Saffman-Taylor [66] et est parfaitement décrit par une dynamique
de croissance de front Laplacienne [211 [15] 86, [45]. De plus, la mesure des épaisseurs
d’eau, indiquées ici par 1’échelle de couleurs, nous montre que les deux doigts
occupent 'intégralité de la hauteur du canal. On note également que la formation
et le développement des doigts se produisent le long des parois de notre canal,
ce qui démontre un mouillage partiel des parois latérales en scotch par la phase
aqueuse.
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FiGURE 3.2 — Images issues d’une expérience d’invasion en régime de drainage
dans une cellule de Hele-Shaw pour @ = 1.5 uL/min, 6, = 120° et M = 1000.
Le niveau de couleur correspond a 1’épaisseur d’eau dans le canal. L’eau envahit
toute la hauteur du canal.
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FIGURE 3.3 — Images de I'invasion en régime de drainage (6. = 120°) au moment de
la sortie de la zone d’observation pour trois débits. Le niveau de couleur correspond
a I'épaisseur d’eau dans le canal. L’eau envahit toute la hauteur du canal.

3.2.3 Influence du nombre capillaire

On réalise cette méme expérience sur pres d’'une décade de débits, les dyna-
miques d’invasion sont alors toutes tres semblables, avec toujours la croissance
initiale de deux doigts et la propagation d’un seul. Les motifs d’invasion en sortie
de la zone d’observation pour trois de ces débits sont montrés en figure [3.3] et
sont, comme annoncés, tres similaires. Le nombre capillaire étant directement lié
au débit d’injection, il n’a donc pas d’impact sur le motif d’invasion de la large
gamme de débits testés.

3.3 Imbibition

3.3.1 Dynamique d’invasion

Dans un second temps, on étudie le cas ou I’eau mouille les parois du canal
(0 ~ 7°) en conservant le rapport de viscosité M = 1000.

Pour un débit faible (@ = 0.2 uL/min), on observe toujours une dynamique de
digitation visqueuse (figure . Le branchement du doigt est cependant bien plus
important et sa largeur plus faible que dans le régime de drainage ce qui montre
I'impact tres important de I’angle de contact sur la dynamique d’avancée. Cette
morphologie a également été observée dans la littérature, principalement dans le
cas de milieux poreux [72].
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FIGURE 3.4 — Images issues d’une expérience d’invasion en régime d’imbibition
dans une cellule de Hele-Shaw pour @@ = 0.2 uL/min, ., = 7° et M = 1000.
L’épaisseur d’eau est constante au cours de I’expérience et remplit entierement la
hauteur du canal.



On augmente ensuite le débit (@ = 0.5 uL/min), on observe alors une dy-
namique d’invasion totalement nouvelle (figure . Dans un premier temps, la
dynamique est semblable a celle a faible débit avec un doigt branché remplissant
entierement ’épaisseur du canal. Puis aux alentours de ¢ = 156.3s la morphologie
d’invasion change : le doigt devient plus fin et le périmeétre beaucoup plus rugueux.
De plus, I’épaisseur d’eau devient hétérogene et ne remplit plus I'intégralité de la
hauteur du canal : on a un entrainement de films minces d’eau depuis la pointe
des doigts. On note également, en aval de la nouvelle forme d’invasion, la présence
d’une zone d’épaisseur plus importante correspondant a ’existence d’un bourrelet
d’eau. Celui-ci est raccordé au doigt épais (celui remplissant I'intégralité du canal)
par un film d’eau d’épaisseur encore plus faible. Enfin, le doigt épais continue lui
de progresser a l'intérieur du canal a une vitesse plus faible et en suivant le chemin
déja exploré par les films minces.

Pour @ > 0.5 uL/min (figure , on observe immédiatement ’apparition
d’une dynamique de film mince semblable a la précédente. Le changement ma-
jeur est que 'on a ici la croissance simultanée de plusieurs films minces ayant des
morphologies similaires & celles pour @ = 0.5uL/min. Ces différents films s’inter-
connectent, formant alors un motif d’invasion tres complexe. Enfin, on retrouve
également la présence de bourrelets en aval des films minces et le doigt plein
avance toujours a une vitesse plus faible en suivant un chemin déja parcouru par
les films minces. Il piege cependant des zones d’huile au cours de son avancée du
fait de I'interconnexion du motif d’invasion.

Ces trois expériences mettent en évidence 'existence d’un débit seuil Q* au
dela duquel la dynamique d’invasion change depuis un régime de digitation vis-
queuse vers la création de films minces d’eau.

3.3.2 Caractérisation des hétérogénéités d’épaisseurs

Afin de regarder plus en détail le changement de dynamique d’invasion, on
s’intéresse dans un premier temps a 1’évolution temporelle des hauteurs d’eau.
Pour cela, on calcule la moyenne suivant y de 1’épaisseur d’eau dans tout le canal,
< h(x,t) >, puis on la trace en fonction du temps. Pour des débits de @Q = 0.2,
0.5 et 1.5 uL/min, on obtient les spatio-temporels représentés en figure ou le
niveau de couleur indique I’épaisseur moyenne d’eau en pm.

Pour @ < Q* (figure , le spatio-temporel montre une seule épaisseur
se propageant a l'intérieur du canal. Cette hauteur est d’environ 100 um ce qui
correspond bien a la hauteur du canal. On note également que le doigt se propage
avec une vitesse constante d’environ 30 um/s tout au long du canal.

Pour @ ~ Q* (figure , on observe aux temps courts la méme phénomé-
nologie que sous le seuil avec une vitesse d’environ 75 pm/s. Au dela de t = 1605,
deux nouvelles zones d’épaisseurs se développent dans le canal. Une premiere, en
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FIGURE 3.5 — Images issues d’une expérience d’invasion en régime d’imbibition
dans une cellule de Hele-Shaw pour @ = 0.5 uL/min, 6, = 7° et M = 1000. Le
motif d’invasion change a partir de t = 156.3s et un film d’eau d’épaisseur plus
faible que la hauteur du canal se propage.
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FIGURE 3.6 — Images issues d’une expérience d’invasion en régime d’imbibition
dans une cellule de Hele-Shaw pour @ = 1.5 uL./min, 6, = 7° et M = 1000. Les
films minces d’eau apparaissent des le début de I'expérience et s’interconnectent
au cours de l'envahissement.
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FIGURE 3.7 — (a),(b) et (c) : diagrammes spatio-temporels des épaisseurs d’eau
pour trois débits. L’échelle du niveau de hauteur est en pm. Pour @ = 0.2 uL/min,
un doigt plein avance a vitesse constante. Pour @ = 0.5 L /min, on observe I’ap-
parition, en aval de I'invasion, d’un bourrelet d’eau et d’un film de raccord d’épais-
seurs plus faibles que la hauteur du canal. Pour Q = 1.5 uL/min, on observe les
méme films de raccord et bourrelets, mais leurs hauteurs sont plus variables.

aval de I'avancée, dont la hauteur est d’environ 50 ym et la vitesse de 143 um/s,
correspond au bourrelet observé précédemment. La seconde zone se situe juste
en amont de la premieére et correspond aux films minces servant au raccord entre
le bourrelet et le doigt plein. Ces films minces ont une épaisseur plus faible (en-
viron 30 um) et se déplacent avec une vitesse de 105 um/s. On mesure enfin la
vitesse pour le doigt plein apres création des doigts minces, on trouve une valeur
de 38 um/s, vitesse qui est deux fois plus faible que la valeur avant apparition des
films minces. Ceci montre que pres de la moitié de ’eau est partie dans les films
minces.

Pour @ > Q* (figure l’apparition des films minces a lieu au bout de
seulement quelques secondes. On retrouve le bourrelet sous la forme d’une bande
d’épaisseur d’environ 40 pm se propageant avec une vitesse de 283 um/s. De méme,
les films de raccord sont toujours présents, leur dispersion en hauteur est, dans
ce cas, bien plus importante. On observe également, pour des temps supérieurs
a t = 50s, une zone d’épaisseur supérieure a 70 um collée au doigt plein. Cette
zone correspond a des sections de canal ou se trouvent a la fois un doigt plein et
un film mince, ce qui nous empéche de mesurer précisément la vitesse d’avancée
du doigt plein. On voit néanmoins que celle-ci est plus faible que celle des films
minces.

3.3.3 Distribution des épaisseurs d’eau dans 1’écoulement

Pour caractériser plus en détail les hétérogénéités d’épaisseurs dans le canal, on
mesure la distribution des hauteurs d’eau : P(h (z,y),t). En premier, on regarde
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FIGURE 3.8 — Distribution des épaisseurs d’eau (en pum) en fonction du temps
pour trois débits, 8. = 7° et M = 1000. On observe que les différentes hauteurs
présentes ne varient pas dans le temps, ces diagrammes sont stationnaires.

son évolution temporelle (figure afin de vérifier la stationnarité de I’écoule-
ment.

Pour Q < @Q*, on observe une seule épaisseur de 100um correspondant au doigt
plein. L’histogramme ne change pas dans le temps, la dynamique de propagation
sous forme de doigt plein est bien stationnaire. Pour @ ~ Q*, on observe en plus
du doigt plein, deux zones d’épaisseurs plus faibles situées entre 40 et 70pum pour
la premiere et en dessous de 30pm pour la seconde. Ces deux zones, correspondant
au bourrelet et aux films de raccord, ne fluctuent pas dans le temps, la dynamique
de propagation dans les films minces est donc également stationnaire. Pour Q >
Q*, il est plus difficile de distinguer les deux états bourrelet et film de raccord.
Cependant la gamme d’épaisseur dans laquelle évoluent les films minces ne varie
pas au cours du temps, la dynamique de propagation reste stationnaire.

Les dynamiques d’invasion étant stationnaires, on moyenne a présent dans le
temps les histogrammes pour chaque débit, < P(h (z,y)) >, afin de faire ressortir
les différentes épaisseurs caractéristiques des écoulements. Les histogrammes de la
figure sont obtenus en moyennant depuis ’apparition des films minces jusqu’a
ce que ces derniers arrivent en limite de zone d’observation. Par ailleurs, on ne
tient pas compte des valeurs inférieures a 3 ym qui correspondent au bruit de fond
des images.
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F1GURE 3.9 — Distributions de hauteurs moyennées sur le temps pour trois débits,
0. = 7° et M = 1000. Pour @ = 0.2 uL./min, on observe deux pics correspondant
au doigt plein (& droite) et au contour de 'eau (& gauche). Pour @ = 0.5 uL./min,
on observe deux nouveaux pics correspondant au bourrelet (autour de 70 pum)
et au film de raccord (autour de 40 pum). Pour Q = 1.5 uL/min, les deux pics
précédents se décalent vers des épaisseurs plus faibles.
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Pour ) < Q*, on observe la présence de deux pics. Le pic a droite, situé au
niveau de I’épaisseur du canal, correspond au doigt plein. Le pic a gauche est du
aux ménisques du doigt plein, son épaisseur est donc extrémement faible (ici de
4 pm). Pour @ ~ Q*, on observe l'apparition de deux nouveaux pics. Une premiere
bosse est située autour de 70 um et correspond aux bourrelets. L’étalement de cette
bosse vers les faibles épaisseurs se comprend par le fait que les bourrelets doivent
se raccorder au reste du film mince. Le pic centré a 27 ym correspond a ’épaisseur
typique de ces films de raccord. On note également que le pic centré a 4 um a une
valeur plus élevée que précédemment, dii en partie & ’augmentation du périmetre
mais aussi a la présence des films de treés faibles épaisseurs. Pour Q > Q*, on
observe toujours les quatre méme pics. Les deux pics correspondant au bourrelet
et aux films de raccord sont décalés vers des épaisseurs plus faibles ce qui entraine
la présence d’une zone "vide” entre 70 et 80 um. Enfin, le pic a 4 um est encore
plus important, montrant bien la forte augmentation du périmetre.

3.3.4 Hauteur moyenne

120
100 | ° ° ° ° ° LIPS
80+

601

<h> (um)

407

20 o T

Q (uL/min)

Ficure 3.10 — Hauteurs moyennes des épaisseurs d’eau calculées a partir des
distributions pour les doigts pleins (rouge) et pour les films minces (bleu). On
observe une décroissance de la hauteur des films minces lorsque le débit augmente.

A partir des histogrammes précédents, on peut facilement calculer les hau-
teurs moyennes des différents doigts pour caractériser notamment la diminution
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FiGURE 3.11 — Rapport du périmetre des doigts sur leur surface pour les doigts
pleins (rouge) et les films minces (bleu). Au dela de la transition, ce rapport
augmente pour les films minces du fait de 'augmentation de la rugosité et de
I’apparition de zones d’huiles piégées. Le rapport diminue pour les doigts pleins
car il n’y a plus de branchement.

d’épaisseur avec le débit.

On choisit de séparer les films minces des doigts plein a une hauteur de 80 pm.
La figure [3.10] montre la hauteur moyenne des deux types de doigts en fonction
du débit, la ligne pointillée noire symbolise le seuil de la transition.

Pour les doigt pleins (en rouge), la valeur moyenne est bien constante autour
de la hauteur du canal (100 um). Pour les films minces, les hauteurs moyennes
sont beaucoup plus basses (inférieures a 40 ym) et elles décroissent bien avec le
débit. On trace en pointillés bleus un ajustement linéaire pour mettre en évidence
la décroissance. Cependant il n’est pas clair que celle-ci obéisse a une loi linéaire.

3.3.5 Analyse morphologique des doigts

Pour caractériser plus en détail les changements morphologiques, on mesure
le rapport du périmetre de la zone occupée par 'eau divisé par la surface de cette
méme zone en fonction du débit (figure . Pour adimensionner ce parametre,
on normalise le périmetre par la distance parcourue par ’eau dans le canal, L, et
la surface par celle explorée du canal, S = L x W. Pour donner un sens physique a
ce nombre, on le divise par sa valeur dans le cas d’un doigt occupant la moitié du
canal, 4. Ainsi une valeur proche de 1 indique que 'on est dans une morphologie
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proche de celle d'un doigt unique de Saffman-Taylor.

On trace cette valeur en bleu pour les doigts pleins et en rouge pour les films
minces. On retrouve tres clairement la transition observée qualitativement dans
la section précédente. Pour Q) < Q*, on observe uniquement la présence de doigts
pleins et la valeur du parametre est d’environ 6. Cette valeur élevée s’explique par
le fait que ces doigts sont tres branchés, on augmente alors plus le périmetre que la
surface occupée. Pour @) > Q*, on observe ’apparition des films minces avec une
valeur variant autour de 13. Cette valeur tres élevée est bien en accord avec les
observations précédentes : le périmetre augmente fortement du fait d’une rugosité
plus importante et la surface diminue a cause de ’amincissement des doigts. Le
changement topologique avec l'apparition d’une zone d’huile au milieu des doigts
d’eau augmente également fortement le périmetre tout en diminuant la surface
occupée par l'eau. Enfin, la valeur pour les doigts pleins chute au moment de la
transition vers une valeur légérement supérieure a 1. Cette chute s’explique par
le fait qu’au dessus du seuil, les doigts pleins suivent le chemin parcouru par les
films minces et ne forment plus de branchements. Ils retrouvent ainsi une forme
similaire au doigt de Saffman-Taylor mais avec une largeur plus faible.

3.3.6 Diagramme de stabilité du ménisque

On regarde a présent l'effet du rapport de mobilité sur le seuil d’entrainement
pour le régime d’imbibition.

Pour cela, on se fixe un angle de contact a I’équilibre pour 'eau de 7° et on
détermine le nombre capillaire critique local C'a* auquel a lieu la transition pour
une gamme de rapport de viscosité : 5 < M < 3500. En pratique, on injecte ’eau
en se placant initialement sous le seuil. On augmente ensuite progressivement le
débit pour passer au dessus de la transition. On mesure alors localement la vitesse
critique V* du front d’eau au moment de 'entrainement et on en déduit C'a* pour
I’eau par la relation :

- Neau V™
Y

Ol Neau €st la viscosité de ’eau et «y la tension de surface entre 1'huile et I’eau. On
mesure également les vitesses avant et apres le seuil pour déterminer une barre
d’erreur sur la mesure.

Cette valeur de nombre capillaire critique délimite une frontiere au dela de
laquelle le ménisque mobile n’est plus stable dans le plan xz. On obtient ainsi
le diagramme de stabilité du ménisque de la figure [3.12] ot les marqueurs rouges
marquent ’apparition de la transition d’entrainement.

Le comportement fortement non-monotone de la frontiere avec un maximum
pour M ~ 100 exclut la possibilité que le systeme obéisse a une loi d’échelle simple
consistant a équilibrer la pression de Laplace avec les contraintes visqueuses a

Ca*
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FIGURE 3.12 — Diagramme de stabilité des ménisques dans le régime d’imbibition
pour 6. = 7°. Dans la zone claire, les ménisques sont stables et I’eau se propage
sous la forme de doigts pleins. Dans la zone foncée, les ménisques se déstabilisent
et on observe 'apparition de films minces d’eau.
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I’échelle du canal uniquement. Un tel argument donnerait une décroissance mo-
notone de Ca* en Ca* o< 1/M. Ce comportement est donc du a I'interaction entre
les écoulements des deux fluides a toutes les échelles. De plus, en supposant que
la partie M > 100 du diagramme obéisse a une loi de puissance (ce qui n’est pas
évident ici), on obtient une loi en Ca* oc M =194 (calculée sur les quatre derniers
points). Ceci indiquerait que méme pour des contrastes de viscosité tres grands,
les deux fluides jouent toujours un réle sur la vitesse a laquelle a lieu I’entraine-
ment. Le couplage a petite échelle est donc toujours présent. Enfin, on note sur
ce diagramme que l'on peut également franchir la frontiere en se déplagant uni-
quement horizontalement, & Ca fixé. On verra dans le chapitre 4 que l'on arrive
effectivement a transiter de cette facon.
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F1GURE 3.13 — Schéma d’un écoulement diphasique de deux fluides non miscibles
dans un canal de section constante. On y définit angle de courbure 6 (s) et la
hauteur A (s) du ménisque en fonction de ’abscisse curviligne s.

3.4 Description théorique de la déstabilisation des mé-
nisques

Dans cette section, on souhaite comprendre la déstabilisation du ménisque en
films minces. Pour cela, on établit un modele basé sur I’équation de Laplace pour
déterminer les formes stationnaires des ménisques a I'avancée. On résout numé-
riquement ce modele & ’aide d’un algorithme que 'on adapte & notre probleme
pour le rendre plus efficace.

3.4.1 Forme des ménisques stationnaires

Pour établir le modele, on considere deux fluides non miscibles s’écoulant a la
vitesse U dans un canal de section constante H (figure [3.13). En référence aux
expériences précédentes, on appelle "Eau” le fluide poussant et "Huile” celui poussé.
Pour simplifier, le systéme est choisi invariant suivant la direction y (modele en
deux dimensions), on néglige ainsi les courbures dans le plan xy. De plus, on
suppose que la hauteur H est largement inférieure a la longueur capillaire, de
sorte a s’affranchir de 'effet de la gravité sur la forme du ménisque. Le nombre
de Reynolds est lui aussi supposé faible, les fluides satisfont ainsi a 1’équation de
Stockes :

ﬁpf = anU_} (3.1)

ol Py est la pression a 'intérieur du fluide f = { eau; huile} , n¢ sa viscosité et Uy
sa vitesse. Enfin, on introduit ’épaisseur d’eau h et I’angle local 6 de l'interface
comme représenté sur la figure

Pour déterminer la forme du ménisque, on équilibre la différence de contraintes
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normales Thyujle — Teau & travers l'interface par la pression de Laplace :

dé
YR =7 & = Thuile — Teau (32)

ol 7 est la tension de surface entre les deux fluides et x la courbure locale de
I'interface. Cette derniére s’exprime simplement comme la dérivée de I’angle local
0 suivant ’abscisse curviligne s. L’origine de s est prise a la ligne de contact de
telle sorte que :

h(s=0)=0. (3.3)

On différencie maintenant suivant ’abscisse curviligne pour obtenir :

d26 _ dThuile  dTean

’Y@  ds ds

(3.4)

On doit maintenant déterminer les dérivées des contraintes normales 7,4, et
Thuile- Pour cela, on doit déterminer dans chacune des phases le champ de vitesse,
qui lui méme dépend de la forme de I'interface. La résolution exacte de ce probleme
est tres compliquée et c’est pourquoi de la méme fagon que [55], on approxime le
champ local de vitesse par celui de ’écoulement & I'intérieur d’un coin d’angle 6.
Le calcul du champ de vitesse dans cette géométrie est connu depuis [37] et pour
ces solutions, le gradient de la partie non isotrope des contraintes normales est
nul. On peut ainsi remplacer dans nos équations les contraintes normales par la
pression :

d?e

7@ = [6Phuile - 6f)eau:| : e_é (35)

int
ou l'indice int signifie que les valeurs sont prisent a 'interface. On introduit fina-
lement ’équation dans pour obtenir :

d20 277 277 -
’Y@ = |:r'7huilev Unhuile — neauv Ucau:| : €s. (36)

int

En utilisant [37], on écrit le terme de droite sous la forme :

Tleau [nhuile v2[_jhuile - vz[jveau:| . 6_; = 377eauU}.Lf2(07 M)7 (3'7)
eau int
avec
F0.R) = 2sin® 0 [R2f1 () + 2R f3 (0) + f1 (7 — 0)]
’  3[RAO) fa(m—0) — fi (7 —0) f2(0)]
f1(6) = 6% —sin’6
fa(0) = 6 —sinfcosh
f3(0) = 6(r—0)+sin’0 (3.8)
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Eau ) Huile silicone

FiGURE 3.14 — Schéma du demi canal sur lequel on résout le systeme d’EDP.
La valeur de I’abscisse curviligne au demi-canal S n’est pas connue a priori, on
I'introduit en tant que nouvelle variable dans le systeme d’EDP pour la déterminer.

Finalement ’équation [3.6| prend la forme :

d2e _3Ca

ds2 K2
ot Ca = el of M = Mhuie,
Pour s’affranchir de la singularité a la ligne de contact, on introduit une lon-
gueur de glissement )\; de sorte a obtenir 1’équation de lubrification classique
quand M — 0 et # — 0 [70]. On obtient 1’équation finale :

f(8,M) (3.9)

d2e 3Ca
—=———f(0,. M 3.10
ds? h(S)\l—i-h)f( » M) ( )
Pour rappel, on cherche a connaitre a la fois 6 et h pour déterminer la forme
de l'interface. On a donc besoin de deux équations, la premiere est donnée par
[3.10] Pour la seconde, on utilise simplement la relation géométrique liant 6 & h :

dh
o, =sinf (3.11)

3.4.2 Méthode de résolution

Les équations et forment un systéme d’équations aux dérivées par-
tielles (EDP) non-linéaires. La solution analytique est de ce fait bien trop compli-
qué a chercher, on choisit alors de résoudre le systéme numériquement.

On remarque tout d’abord que le schéma sur lequel on résout (figure |3.13)
est symétrique par rapport au centre du canal. On réduit alors la géométrie du
probléme au demi-canal uniquement (figure . Les conditions aux limites pour
h sont alors :

— a la paroi :

h(s=0)=0 (3.12)



— au centre du canal :

his=S)=- (3.13)

ou S est la valeur de ’abscisse curviligne lorsque 1'on atteint la moitié du canal.
Cette valeur n’est pas connue a priori, on verra par la suite comment la déterminer.
Pour 60, on suppose que 'angle de contact aux parois ne dépend pas de Ca et qu’il
est égal a ’angle donné par la loi de Young-Dupré 6.. Les conditions aux limites
sur ¢ sont ainsi :
— a la paroi :
0(s=0)=0, (3.14)

— au centre du canal :
0(s=S)= (3.15)

Adaptation du systéme d’équation a la méthode de résolution

Pour résoudre notre systeme d’EDP du second ordre avec conditions aux bords,
on utilise le logiciel Matlab. Plus spécifiquement, on résout a I’aide d’un code basé
sur une méthode de collocation, plus adaptée a notre probleme que la méthode
classique de shooting. On doit pour cela modifier le systeme d’équation.

La premiere étape consiste a réduire notre systéeme d’ordre deux en un systeme
d’ordre un. On introduit pour cela la courbure, xk = %, comme nouvelle variable

pour obtenir le systeme :

dh

o - sin 0 (3.16)
do

- 1
P K (3.17)
dk 3Ca

== = == M 1
ds neanen! @M (3.18)

La seconde étape consiste a déterminer la valeur de S du domaine d’intégra-
tion. Pour cela, on introduit S comme quatrieme variable dans notre systeme
d’équations en réalisant le changement de variable s par s = s/S. On rajoute éga-
lement une équation sur S, qui provient du fait que cette variable est constante
au cours de 'intégration.

On obtient le systéeme dynamique d’ordre 4 :

h(s) = Ssinf (3.19)
0(s) = Sk (3.20)
. 35Ca

fi(s) = mf(eaM) (3:21)
S(s) = 0 (3.22)
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que l'on integre sur l'intervalle s = [0 : 1] avec comme conditions aux limites :

h(s=0) = 0 (3.23)
B(s=0) = 6, (3.24)
h(s=1) = % (3.25)
B(s=1) = g (3.26)

Algorithme de résolution

Pour résoudre ce problemes d’EDP avec conditions aux bords, on utilise une
méthode de collocation qui est en pratique la fonction bvp4C de matlab. Cette mé-
thode nécessite une estimation de solution car il existe a priori plusieurs solutions
dans ce genre de probleme.

Dans notre cas, on commence par fixer une valeur de M et de 6. et on se donne
la solution a nombre capillaire nul comme estimation. On résout alors le systeme
pour un Ca tres faible puis on utilise cette nouvelle solution comme estimation
pour calculer pour un Ca plus élevé. On résout ainsi de proche en proche en
augmentant progressivement le Ca.

Cette méthode de résolution nous permet de résoudre beaucoup plus efficace-
ment notre systeme d’EDP qu’avec des méthodes de ”shooting” utilisées habituel-
lement pour ce type d’équations.

3.4.3 Formes des interfaces et transition capillaire

La figure [3.15 montre les profils d’interfaces calculés pour M = 1000, 6, = 10°
et lorsque I'on fait varier le nombre capillaire de 1072 & 107°. Pour des valeurs
faibles de C'a, la forme de I'interface reste tres proche de celle & capillaire nul. Puis,
lorsque 'on augmente Ca, 'interface se déforme et la distance entre la ligne triple
et 'arriere du ménisque s’allonge, on appelle cette distance Lyenisque- De plus, on
constate sur le zoom que les ménisques obtenus a hauts capillaires possedent un
point d’inflexion proche de la paroi. On définit alors I’angle en ce point comme
un angle apparent du point de vue macroscopique, on ’appelle 0,,,. Enfin, si on
augmente encore le Ca, 'algorithme ne trouve plus de solution au probleme.

Pour comprendre plus en détail ce qu’il se passe, on trace I’évolution de la
longueur du ménisque en fonction du nombre capillaire (figure . Cette
longueur n’évolue pratiquement pas jusqu’a un nombre capillaire d’environ C'a ~
1076, valeur & partir de laquelle elle se met & augmenter de facon tres impor-
tante jusqu’a diverger pour un nombre capillaire proche de 2.02107°. On carac-
térise cette divergence en figure ol on représente en échelle logarithmique
(Lmenisque — L*)/H en fonction de C'a — Ca*. Les valeurs critiques correspondent
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F1GURE 3.15 — Profils des ménisques pour différents nombres capillaires, le rapport
de viscosité est fixé a M = 1000, ’angle de contact initial a 6, = 10° et la longueur
de glissement & \; = 107 H. Les distances sont normalisées par 1’épaisseur du
canal. On observe un allongement progressif du ménisque et une diminution de
I’angle de contact apparent (inset) lorsque le capillaire augmente.

a celles obtenues pour la derniére solution de la résolution numérique. On observe
alors un comportement en loi de puissance avec un coefficient de 0.8. On trace
également ’évolution de I’angle apparent en fonction du nombre capillaire (figure
. Cet angle suit une évolution similaire a la précédente. Dans un premiere
temps, il n’évolue pratiquement pas de la solution d’équilibre, puis a partir de
Ca ~ 1075, il chute brutalement jusqu’a une valeur d’environ 4°. On caractérise
la décroissance en tracant 6,,, — 6* en fonction de Ca — Ca* (figure ou
0* est le dernier angle apparent calculé numériquement. On trouve également un
comportement en loi de puissance avec un exposant de —1.4.

La décroissance brutale de ’angle apparent couplée avec 'augmentation de
la longueur du ménisque montre que le moment ou l'algorithme ne trouve plus
de solutions stationnaires correspond a ’entrainement de films d’eau le long des
parois du systeme, en bon accord avec les observations expérimentales. Le fait que
I’angle apparent s’arréte avant une valeur de 0° au cours de la résolution numérique
est du a la discrétisation des valeurs du nombre capillaire. Ceci explique également
les légeres déviations aux extrémités du comportement en loi d’échelle.

3.4.4 Diagramme de stabilité du ménisque

De la méme fagon que nous 'avons fait dans les expériences, on s’intéresse a
présent & 'influence du rapport de viscosité sur cette transition.
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FIGURE 3.16 — Evolution de la géométrie de l'interface en fonction du nombre
capillaire pour M = 1000, §, = 10° et \; = 107> H. Proche d’un capillaire critique
Ca*, la longueur de ménisque augmente brusquement et I’angle apparent diminue
de la méme facon. Au dela de C'a*, on ne trouve plus de solution stationnaire, on
a un entrainement d’un film mince d’eau le long des parois.
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FI1GURE 3.17 — Valeur critique du nombre capillaire en fonction du rapport de
viscosité pour 6, = 10 et \; = 107°H. On retrouve un diagramme de stabilité
semblable a celui obtenu par ’expérience.
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La résolution numérique du profil des ménisques pour différentes valeurs de
M montre des comportements a 'approche de la transition treés similaires (fi-
gure [3.16(b)| et [3.16(d)|) avec des exposants critiques identiques mais des valeurs
critiques différentes.

On trace a présent la valeur de C'a* en fonction de M afin de reproduire un
diagramme de stabilité similaire a celui obtenu expérimentalement (figure .
On obtient une frontiere sous laquelle le ménisque est stable et I’avancée du fluide
se fait sous forme d’un doigt plein. Au dessus de la ligne, le ménisque se déstabilise
et 'eau forme des films minces le long des parois. Le comportement qualitatif
de cette frontiere est identique a celle observée expérimentalement. On retrouve
notamment le caractére non monotone montrant I'importance du couplage entre
les fluides a toutes les échelles. Enfin, le nombre capillaire critique décroit toujours
tres fortement a hauts rapports de viscosité avec cependant ici une loi de puissance
Ca* oc M°8,

Les deux diagrammes de phase théorique et expérimentale sont ainsi tres si-
milaires d’un point de vue qualitatif. Cependant, on constate que les valeurs de
nombres capillaires et de rapports de viscosités different de plusieurs ordres de
grandeur. Cet écart peut provenir de plusieurs éléments :

— la longueur de glissement n’est pas forcément bien choisie

— l'approximation d’écoulement dans un coin n’est pas exacte

— notre modele est purement bi-dimensionnel et ne tient pas compte de la

courbure dans le plan xy alors que les images expérimentales montrent que
les doigts sont tres fortement courbés notamment au niveau des pointes ou
se déclenche ’entrainement.

EN RESUME

e On a développé un modele théorique a partir de ’équation de Laplace
permettant de calculer les formes stationnaires d’un ménisque a 1’avan-
cée.

e On résout ce modele numériquement a I’aide d’un algorithme basé sur
une méthode de collocation et en utilisant un procédé itératif pour la
forme de départ.

e Les profils de ménisques obtenus permettent de retrouver la transition
d’entrainement vers la propagation de film mince.

e [’étude de l'influence du rapport de viscosité sur Ca* permet d’établir
un diagramme de phase en accord qualitatif avec les expériences.
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3.5 Conclusion

Dans ce chapitre, on a montré ’existence d’une nouvelle transition capillaire
provenant de la déstabilisation du ménisque entre I’eau et ’huile en films minces
d’eau se propageant le long des parois. L’écoulement, initialement en deux dimen-
sions, change et devient tri-dimensionnel.

Le processus de dissipation a l'intérieur de ces doigts fins different alors to-
talement de ceux des doigts pleins. Ils seront tres dépendants de la structure 3D
des films minces. Ce changement de processus explique pourquoi la morphologie
des écoulements ne suit plus la croissance Laplacienne classique de I'instabilité de
Saffman-Taylor. Les motifs observés dans le plan xy sont ainsi totalement modifiés
par l'instabilité dans le plan xz.

Cependant, ce type de transition entrainant un changement de dimension, a
déja été observé, notamment par D. Aarts et al [§] et R. Ledesma-Aguilar et al
[42] comme on a pu le voir dans le chapitre d’introduction. Dans leurs cas, ils
observent au dessus du seuil de transition, la formation d’'un doigt de la phase
mobile & I'intérieur de la phase statique. Leur scénario est donc opposé a celui
observé ici.

Dans le chapitre suivant, on s’intéressera ainsi a ces deux transitions d’entrai-
nement et, plus particulierement, a comprendre ce qui détermine ’apparition de
I'une ou de l'autre.
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CHAPITRE 4

Vers une description unifiée des transitions d'entrainement de
liquides
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FI1GURE 4.1 — Expérience d’imbibition montrant le scénario par création d’un doigt
de fluide mobile a l'intérieur du canal. Image issue de D. Aarts et al [g].

4.1 Introduction

Les études portant sur I'avancée d’un ménisque sur un solide ont montré ’exis-
tence d’un nombre capillaire seuil [35], 39, 26] au dela duquel le ménisque n’est plus
stable. On a alors entrainement d’un des fluides le long de la paroi, phénomene a
I’origine du nom de "transition d’entrainement”.

Jusqu’a présent, le scénario toujours observé correspond au détachement du
fluide mobile de la paroi et au dépot d’un film mince de fluide statique le long de
celle-ci. Les travaux récents de S.A. Setu [§] en milieu confiné sont particulierement
révélateurs de ce scénario. Les images en microscopie confocale de la figure
montrent clairement qu’au dela d’un capillaire critique, un doigt de fluide mobile
se détache de la paroi et se propage au centre du canal en laissant sur les bords
un film mince du fluide statique.

Les lignes (1) & (5) du tableau[d.2)reprennent différentes expériences d’avancées
d’un ménisque sur une surface étudiées au cours des dernieres années. Dans le but
de faciliter la lecture du tableau, on schématise les expériences en se placant dans
le référentiel du solide et on symbolise le fluide mobile et le sens de I’écoulement
a l'aide d’une fleche. On y reporte également le rapport de viscosité M entre la
phase statique et la phase mobile ainsi que I’état du mouillage du fluide mobile.
Un état mouillant correspond a une valeur d’angle de contact 6, < 90° et un état
non-mouillant & 6, > 90°. On constate que pour toutes ces expériences, le scénario
observé est celui de la formation d’un doigt visqueux, ce qui laisse & penser que
c’est le seul scénario existant.

Les expériences menées au chapitre 3 ont cependant montré I'existence d’un
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Géométrie Parameétre Type de transition
mouillage ! M d'entrainement
|
1
1
Landau-Levich * non mouillants  >> 1 Doigt
— :
1
1
:
§ :
1
A. Marchand et al mouillant | << 1 Doigt
A I
Ld 1
1
1
|
1
P.Saffman, G.Taylor non mouillant,  >> 1 Doigt
1
1
1
1
:
1
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1
1
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fant! 001
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1
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1
1

FIGURE 4.2 — Tableau récapitulatif des différents cas étudiés. M représente le
rapport de la viscosité du fluide statique sur celle du fluide mobile. La fleche est
placée a l'intérieur du fluide mobile et indique le sens d’avancée.
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FI1GURE 4.3 — Profils de ménisques obtenus par résolution numérique du modele
du chapitre 3 pour le régime d’imbibition montrant un scénario par création de
films minces du fluide mobile le long des parois.

second scénario au cour duquel, au dela d’un capillaire critique, le fluide mobile
se propage sous la forme de films minces le long des parois du solide. Le fluide
statique reste lui au centre du canal (figure . Ce scénario, diamétralement
opposé au précédent, est également retrouvé numériquement a ’aide d’un modele
théorique simple sur une large gamme de parametres de controles M et Ca.

On a ainsi deux scénarios opposés possibles de transition d’entrainement pour
des écoulements initiaux identiques. Les expériences du chapitre 3 ont cependant
été réalisées pour des parametres de controle différents de la littérature, ces deux
scénarios correspondent ainsi a des situations physiques différentes. 1l existe donc
a priori une transition entre deux scénarios d’entrainement qui semble étre induite
par une variation du rapport de viscosité (A. Marchand et al vs B. Levaché et al)
ou de ’état de mouillage (Landau-Levich vs B. Levaché et al).

Dans ce chapitre, on souhaite comprendre quels sont les parametres physiques
en jeu et les mécanismes qui conduisent a la formation de ces deux motifs d’in-
vasion totalement différents. Pour cela, on se focalise dans un premier temps sur
la situation ou le fluide mobile est mouillant (ie #. petit). On montre alors que
le modele théorique conduisant au film mince nous permet également d’obtenir
une transition d’entrainement sous la forme de doigt visqueux, pour une gamme
de rapport de viscosité en accord avec la littérature. On trace ensuite un nou-
veau diagramme de phases comprenant maintenant les deux types d’invasions. Ce
dernier met alors en évidence 'existence d’un rapport de viscosité critique M*
séparant les deux transitions. On valide alors I'existence de ce nouveau seuil a
I’aide d’une expérience semblable a celles réalisées au chapitre 3.
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Dans un second temps, on étudie théoriquement l’influence du solide sur le
nouveau diagramme de phases. Il apparait que la forme générale de ce dernier
n’est influencée ni par la longueur de glissement qui change uniquement la valeur
de C'a*, ni par le mouillage. L’angle . décale uniquement la valeur de M*. L’étude
de la variation de M™* en fonction de 6, met alors en évidence une faiblesse du
modele pour des valeurs grandes de 0.

4.2 Influence du rapport de viscosité.

Dans un premier temps, on s’intéresse uniquement a l’influence du rapport de
viscosité sur la transition d’entrainement. On se focalise pour cela sur le cas ou le
fluide mobile mouille les parois du systeme (6. < 90°).

Cette situation correspond dans le tableau aux travaux de A.Marchand et
al, S.A. Setu et al et R. Ledesma-Aguilar et al. Pour ces trois études, le rapport
de mobilité utilisé est au plus de l'ordre de 1 et est généralement bien inférieur.
Pour rappel, notre étude du chapitre 3 s’est focalisée uniquement sur le régime
des hauts rapports de viscosité dans le but d’étudier I'influence du mouillage
sur l'instabilité de Saffman-Taylor. Ainsi, pour essayer d’obtenir le second type
d’invasion, on regarde ce que donne notre modele théorique lorsque 1’on baisse le
rapport de viscosité a angle de contact toujours faible.

4.2.1 Etude numérique

Pour fixer les idées, considérons un rapport de viscosité M = 1072 et un
angle de contact 6. = 10°. On calcule les profils des ménisques pour des nombres
capillaires croissants depuis la valeur statique (Ca = 0) jusqu’a ce que 1’algorithme
ne trouve plus de solution stationnaire (figure .

Pour des nombres capillaires tres faibles, I’écoulement n’est pas suffisamment
fort pour déformer le ménisque, celui-ci conserve une forme proche de 1’état sta-
tique. Puis, lorsque 'on augmente le capillaire, 'angle apparent a paroi se met a
augmenter et la courbure du ménisque diminue et finit par changer de signe. Au
dela du retournement de U'interface (pour des C'a encore plus élevés), on observe
I’apparition progressive d’un doigt de fluide mobile & 'intérieur de celui statique.

Pour caractériser plus en détail la formation de ce doigt, on trace en fonction
du nombre capillaire, la longueur du ménisque (figure ainsi que 'angle
apparent (figure . Ce dernier est pris comme ’angle maximal que fait 1'in-
terface avec I’axe horizontal, c’est pourquoi il vaut 90° tant que le changement de
courbure n’a pas eu lieu.

Pour des nombres capillaires faibles, la longueur du ménisque reste pratique-
ment constante et tres proche de la valeur a vitesse nulle. A partir de Ca ~ 1074,
la longueur commence a diminuer, devient nulle puis augmente a nouveau de facon
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FIGURE 4.4 — Image des profils de ménisques obtenus par résolution numérique
de notre modele pour . = 10° et M = 0.01. L’échelle de couleur représente
un nombre capillaire croissant du noir vers le rouge. On observe une inversion
progressive de la courbure avec la création d’un doigt du fluide mobile dans celui
statique.

treés rapide dans l'autre sens (indiqué ici par la valeur négative). On observe un
comportement identique pour I’angle apparent du ménisque : il se met a augmen-
ter de fagon brutal apres I'inversion de courbure et tend vers 180°. Le scénario vers
lequel se dirige le systéme est ainsi bien celui de la formation d’un doigt visqueux
de fluide mobile.

Les comportements au dela du retournement de I'interface sont tres semblables
a ceux observés pour les films minces. On trace alors (en bleu sur les figures
etid.5(d)) (L—L¢)/H et (Oapp—b.) en fonction de (Ca—Cla,) ot les valeurs critiques
correspondent aux derniéres trouvées lors de la résolution numérique. On observe
alors bien un comportement en loi de puissance avec un exposant de 0.34 pour
la longueur et de 0.54 pour I'angle. Les déviations aux extrémités sont dues a la
discrétisation numérique qui fait que nous n’avons pas les valeurs critiques exactes.

On vient de montrer que pour M = 1072, notre modele théorique prévoit
I’existence d’une transition d’entrainement sous la formation d’un doigt visqueux.
On retrouve ainsi un résultat concordant avec les expériences issues de la littéra-
ture. Pour se convaincre que ce comportement n’est pas spécifique a cette valeur
de M, on trace I’évolution de Lyenisque (figure et 6, (figure 4.5(d)|) pour
des rapports de viscosité : M = 0.1 (vert) et M = 0.001 (rouge). On observe alors
que les comportements a I’approche du point critique sont identiques quelque soit
M et que ce mode d’invasion existe sur une large gamme de rapport de viscosité.

Notre modele nous permet ainsi d’unifier les deux scénarios d’entrainements a
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FIGURE 4.5 — Evolution de la géométrie de 'interface en fonction du nombre capil-
laire pour M = 0.01, 6, = 10° et \; = 107°H. Proche d’un capillaire critique Ca*,
la longueur de ménisque diminue, devient nul puis augmente dans le sens opposé.
L’angle apparent augmente rapidement a ’approche de C'a* et tend vers 180°. Au
dela de Ca*, on ne trouve plus de solution stationnaire, on a un entrainement
d’un doigt d’eau a l'intérieur du fluide statique.
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FIGURE 4.6 — Valeur critique du nombre capillaire en fonction du rapport de
viscosité pour f, = 10 et \; = 107°H. La courbe rouge est celle obtenue au
chapitre 3 et correspond a la transition vers des films minces. La courbe bleue
correspond a la transition d’entrainement vers un doigt d’eau a l'intérieur de
I’huile.

I'aide d’une méme théorie.

4.2.2 Diagramme de stabilité des ménisques

Pour mieux discerner les zones d’existence des deux transitions, on regroupe
maintenant dans un méme plan (Ca,M) les valeurs de transitions d’entrainement
obtenues pour la formation d’un doigt plein, avec celles pour la formation d’un
film mince. On établit ainsi un diagramme de phase complet du systéeme (figure
139).

On obtient a présent deux lignes de séparation sous lesquelles le ménisque
dynamique est stable. Ces deux démarcations se rejoignent pour M = M™ en
dessous duquel le ménisque se déstabilise sous la forme d’un doigt visqueux et au
dessus duquel il se déstabilise en formant des films minces. Ce seuil en rapport de
viscosité, totalement nouveau a notre connaissance, est indépendant du nombre
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capillaire et ne dépend que des fluides considérés. L’influence du solide au travers
de la longueur de glissement et de 1'angle de contact est étudié dans une autre
partie.

Ce diagramme se divise en trois parties, deux comportements asymptotiques
pour M — oo et M — 0 et une région pour des M intermédiaires. Les compor-
tements asymptotiques du systeme se comprennent qualitativement assez simple-
ment. Pour M — oo, le fluide statique est analogue a un solide, le fluide mobile
va alors le contourner et ainsi former des films minces. Pour M — 0, on est dans
la situation inverse ou le fluide mobile est proche d’un solide, il va alors avancer
au milieu du fluide statique. Cette vision, trés simpliste, permet néanmoins de se
faire une idée de pourquoi il existe ces deux modes d’invasion.

Pour les M intermédiaires (proche de M*), le comportement du systéme re-
flete la compétition entre les deux phases. Plus on se rapproche de M*, plus une
tres faible variation de M entraine un changement important sur le C'a* et la
forme de l'invasion. On peut expliquer ceci par le fait que quelque soit M, la di-
vergence géométrique des contraintes au niveau de la ligne triple fait que 1’on peut
toujours trouver une zone suffisamment proche de la ligne de contact oll g4y €st
comparable a opyi.- En I'absence d’échelle de longueur intrinseque au probleme,

une contribution a la courbure du ménisque a petite échelle se propage jusqu’a
I’échelle macroscopique et impacte ainsi sur la forme globale du ménisque.

4.2.3 Ecoulement dans un coin d’angle constant

La figure montre les lignes de courant et le champs de pression dans le cas
de I’écoulement dans un coin d’angle constant (obtenue & ’aide de [37]) pour deux
valeurs de M, au dessus et en dessous du M* obtenu précédemment. Ce modele
tres simple est néanmoins une bonne approximation pour des échelles proches de
la ligne de contact.

Pour M < M?*, les lignes de courant dans le fluide mobile sont paralleles
a l'interface et forment une seule boucle de re-circulation. En revanche, pour
M > M*, elles se divisent en deux boucles et la composante radiale de la vitesse a
I'interface change de signe. M* peut ainsi étre vue comme le rapport de viscosité
pour lequel la composante radiale de la vitesse a l'interface s’annule. Le champ de
pression nous donne lui une meilleure perception de ce qu’il se passe physiquement.
En effet, pour M > M™, on observe ’apparition dans le fluide statique d’une zone
en forte dépression en aval de la ligne triple, favorisant ainsi la formation de films
minces.
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FIGURE 4.7 — Lignes de courant et champ de pression (unité arbitraire) pour
I’écoulement d’eau dans de I’huile avec une géométrie de coin d’angle constant
(. = 20°), obtenues par résolution des équations de [37].

4.2.4 Retour aux expériences

Les expériences réalisées jusqu’a maintenant ont permis d’observer les deux
modes d’entrainement mais jamais avec le méme systeéme, ce qui ne nous permet
pas de conclure sur l'existence du seuil en rapport de viscosité. Pour ce faire, le
montage expérimental du chapitre 3 nous ayant déja permis d’observer les films
minces pour des M élevés, on va réaliser une expérience similaire avec un M plus
faible. On espere alors observer la formation de doigt visqueux et ainsi donner une
mesure approchée du M*.

On utilise une huile silicone de tres basse viscosité qui nous donne un M =
0.65. On se place également toujours dans une situation de mouillage pour 1’eau
(0. = 7°) et on injecte cette derniere avec un débit croissant au cours du temps.
On montre en figure une série d’images issues du film de l'expérience. On
remarque tout d’abord la disparition de motifs types "Saffman-Taylor” dans le
plan xy ce qui se comprend tres bien car nous sommes ici a M < 1 et donc sous
le seuil de déclenchement de I'instabilité. On revient maintenant a notre objectif.
Dans cette expérience, on observe initialement (pour @ < 10uL/min) un front
plat et rugueux dans le plan xy et d’épaisseur d’eau constante. Puis, pour des )
plus élevés (t > 50.52s), ce front reste plat mais est beaucoup moins rugueux.
Egalement, I’épaisseur n’est plus constante (ce qui est difficile a distinguer ici), on
est passé dans le régime d’entrainement d’un doigt visqueux.

La combinaison d’une situation sous le seuil de I'instabilité de Saffman-Taylor
avec la présence d’une transition d’entrainement donne une dynamique d’invasion
trés différente des précédentes. Plusieurs caractéristiques morphologiques et dy-
namiques rappellent cependant des observations effectuées par S.A. Setu et al [§]
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FIGURE 4.8 — Images réalisées en microscopie confocale lors d’une expérience
d’imbibition, issues de D. Aarts et al [§]. Le doigt de fluide mobile & I'intérieur du
fluide statique se recolle a la paroi puis se décolle a nouveau un peu plus loin.

au cours de leurs expériences en microscopie confocale. Ils ont en effet remarqué
que, lors de la propagation du doigt de fluide mobile dans leur canal, celui-ci avait
tendance a se recoller a la paroi puis a se décoller a nouveau et ainsi de suite .
Ce phénomene entrainait alors le piégeage de poches de fluides statiques le long
de la paroi et également au milieu du fluide mobile. Ces poches d’huile sont effec-
tivement présentes dans notre expérience, la figure [£.10] présente un zoom sur la
création d’une de ces zones. Au moment ou le front d’eau avance, il laisse derriere
lui une bande plus clair sur I'image (indiquée par la fleche rouge) correspondant
a une zone d’huile piégée (figure (a),(b)et(c)). Cette zone avance ensuite avec une
vitesse proche de celle du front et prend progressivement une forme sphérique (fi-
gure (d)a(i)). On note également sur ces images, la présence de nombreuses autres
poches d’huile collées a la paroi en amont du front d’eau. La présence de ces zones
d’huile nous indique que nous sommes bien en présence d’une invasion sous forme
de doigt et que ’eau avance en se détachant et en se rattachant de la paroi.

La forme du front d’eau macroscopique en figure [4.9] nous montre également
ce processus d’accrochage/décrochage. Sur les images (a) a (c), le front est tres
rugueux, on est en présence d’une interface sous forme de ménisque et la rugosité
est alors due aux hétérogénéités de mouillage. Pour les images (d) a (f), le front
d’eau devient beaucoup plus lisse, il s’est décollé de la paroi ce qui fait qu’il ne
sent plus les hétérogénéités de la surface. On peut regarder en particulier la figure
(e) ou la forme de l'interface rappelle la formation de trois doigts type digitation
visqueuse. Sur les figures (g) a (i), on retrouve une rugosité plus prononcée (en
particulier sur la figure (h)), le doigt d’eau s’est en fait recollé a la paroi et il sent
a nouveau les hétérogénéités de mouillage. Enfin, sur la figure (j), le front est a
nouveau décollé de la surface.

Cette expérience, combinée a celles du chapitre 3, confirme sans ambiguité
I’existence d’un seuil en viscosité séparant deux scénarios d’entrainement : le pre-
mier sous la forme d’un doigt visqueux au centre du canal et le second sous la forme
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(a) t = 46.24s (b) t = 47.56s

(c) t =49.2s (d) t =50.12s

(e) t = 50.52 (f) t =52s

(h) ¢ = 53.52s

(i) t = 54.64s (j) t = 57.4s

FI1GURE 4.9 — Images issues d’une expérience d’invasion en régime d’imbibition
dans une cellule de Hele-Shaw pour 8, = 7° et M = 0.65. Le débit est augmenté
au cours du temps afin de dépasser le seuil d’entrainement. On observe initialement
un front tres rugueux signe que l'eau est collée a la paroi. Ce front devient ensuite
beaucoup plus lisse, on a formation d’'un doigt d’eau a l'intérieur de I'huile. Ce
scénario est également confirmé par la présence d’une multitude de zones d’huile
piégée dans l'eau.

124



(a)
(d)
(8)

I' -
— — —
= @ o
= NS N

(i)

FIGURE 4.10 — Images illustrant le piégeage d’une zone d’huile (indiquée par la
fleche rouge) dans 1’écoulement de ’eau lors de lexpérience d’imbibition pour
M = 0.65.

de film mince d’eau le long des parois. Pour les conditions de notre expérience,
ce seuil est alors situé entre : 0.65 < M* < 5. Pour terminer sur I'influence du
rapport de viscosité, on peut re-situer en terme de M ’ensemble des expériences
d’avancées d’un ménisque du tableau [.2] sur le diagramme de phase théorique
établi précédemment (figure . On y représente que les cas ou le fluide mobile
mouille les parois, situations qui correspondent aux conditions d’établissement du
diagramme théorique. On peut observer que, malgré le fait que les fluides et so-
lides soient différents, les différentes expériences sont bien situées dans les zones
attendues.
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Ca* 107

FIGURE 4.11 — Diagramme de stabilité du ménisque obtenu par résolution numé-
rique sur lequel sont superposées différentes expériences d’imbibitions & travers
leur rapport de viscosité.
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4.3 Influence des interactions microscopiques liquides
substrat : angle de contact et longueur de glisse-
ment

On a vu précédemment que le nombre capillaire détermine uniquement le
moment a partir duquel 'entrainement de liquide se produit. Il n’a aucun impact
sur la forme de ’entrainement. Le rapport de viscosité influence en revanche non
seulement le déclenchement du seuil, mais également détermine si I’entrainement
se fait sous forme d’un film mince ou d’'un doigt visqueux. Il reste maintenant
a comprendre I'impact du solide sur ces entrainements, on étudie tout d’abord
I’effet de la longueur de glissement, puis celui de 'angle de contact a I’équilibre.

4.3.1 Influence de la longueur de glissement

Pour étudier 'effet de la longueur de glissement, on calcule le diagramme de
stabilité des ménisques pour des valeurs de \;/H de 1073, 10~* et 1076 (figure
. On observe que la forme des diagrammes ne change pas quelque soit la valeur
de X et M* reste notamment constant. Le seul changement observé concerne les
valeurs de C'a*® qui sont augmentées lorsque A augmente. Ce comportement était
attendu. En effet, une augmentation de la longueur de glissement correspond a une
augmentation de la vitesse des fluides a la paroi, la ligne triple arrive ainsi a suivre
I’avancée en volume des liquides pour des vitesses plus élevées. A ne modifiant pas
le rapport des dissipations entre les deux fluides, on comprend bien qu’il n’y a
pas de raison que cela modifie M*, ni les valeurs de transition vers les régimes
asymptotiques.

FIGURE 4.12 — Diagramme de stabilité des ménisques pour différentes valeurs de
A/H pour un angle de contact a I’équilibre de 6, = 7°. Seules les valeurs de C'a*
sont modifiés et augmentent avec la longueur de glissement.
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4.3.2 Influence de ’angle de contact a I’équilibre

Etude numérique

FIGURE 4.13 — Diagramme de stabilité des ménisques pour différents angles de
contact avec une longueur de glissement de \; = 107> H. On observe un décalage de
M?* vers les valeurs basses. Les comportements asymptotiques restent cependant
identiques.

On regarde a présent 'influence de I'angle de contact sur les transitions d’en-
trainement. On calcule alors le diagramme de stabilité des ménisques pour dif-
férents angles de contact (figure . On remarque tout d’abord que la forme
générale du diagramme est conservée pour ’ensemble des angles de contact. Les
comportements asymptotiques sont notamment identiques, ce qui sous-entend que
I’angle de contact n’est plus un parametre important lorsque la viscosité d’un des
deux fluides est largement supérieure a ’autre. Cela est bien en accord avec I'ex-
plication qualitative exposée dans la section précédente. Les changements du dia-
gramme interviennent pour des rapports de viscosité intermédiaires. Lorsque I'on
augmente ’angle de contact, le seuil en nombre capillaire diminue pour M < M*,
il augmente a I'inverse pour M > M*. Augmenter ’angle de contact favorise ainsi
I’entrainement de doigts visqueux et défavorise les films minces.

On remarque également que le seuil en rapport de viscosité M* se décale vers
les bas M lorsque I'angle de contact augmente. On représente en figure les
valeurs de M* pour différents angles de contact (cercle bleu). La décroissance de
M* est assez surprenante, on s’attendrait plutot a ce qu’une augmentation de
I’angle de contact favorise la formation de doigts visqueux et donc augmente la
valeur de M*.
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FIGURE 4.14 — Marqueur : rapport de viscosité critique M™* en fonction de I’angle
de contact a I’équilibre 8, obtenu lors de la résolution numérique. Ligne rouge :
valeur de M correspondant & la singularité de la fonction f (6, M).

Etude expérimentale

Pour vérifier 'influence de ’angle de contact prédit par le modele, on effec-
tue une expérience similaire aux précédentes en utilisant cependant un angle de
contact plus élevé, ici d’environ 60°. On fixe M = 1000 et on augmente progres-
sivement le Ca jusqu’a franchir le seuil d’entrainement (figure . Dans un
premier temps, le fluide se comporte comme dans les expériences de drainages du
chapitre 3. L’eau remplit entierement 1’épaisseur du canal et reste collée a un des
bords du canal. Puis, au dela d’'un débit seuil, on observe que I’épaisseur d’eau
diminue et que le doigt se détache du bord en scotch. Ce dernier prend également
une forme tres proche d’un doigt de Saffman-Taylor. Pour bien se convaincre que
I’on a formation d’un doigt visqueux, on peut constater sur les derniéres images
le re-mouillage de I'eau sur les deux parois. Le fait d’augmenter I’angle de contact
nous a donc fait passer d’un scénario d’entrainement par film mince & celui de la
formation d’un doigt visqueux, le seuil en rapport de viscosité a ainsi augmenté.

Les expériences de Landeau-Levich [39] et de Saffman-Taylor en drainage [89]
pour lesquelles les parametres de controles sont : 6, > 120 et M ~ 10% montrent
également la création de doigts visqueux et confirment que M* augmente bien
avec .. Le modele théorique ne prévoit donc pas bien le comportement de M*
avec .. Pour comprendre d’ou provient I'erreur, on représente sur la figure
la valeur du rapport de viscosité correspondant & la singularité de la fonction
f (8, M) pour chaque angle 6. (ligne rouge). On voit alors que la valeur de M*
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FI1GURE 4.15 — Images issues d’une expérience d’invasion en régime d’imbibition
dans une cellule de Hele-Shaw pour 6, ~ 60° et M = 1000 et avec un débit
croissant. Au dela d’un débit seuil, un doigt d’eau se développe a l'intérieur de
I’huile et prend une forme typique d’un doigt de Saffman-Taylor.
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correspond parfaitement a cette valeur. Les singularités mathématiques dans les
équations physiques signalent habituellement qu’une des hypotheses du modele
n’est pas correcte. Dans notre cas, I’hypothese que I’écoulement en chaque point
est assimilé a celui dans un coin semble étre la coupable le plus probable car c’est
de 1a que provient cette singularité.

4.4 Conclusion

Au cours de ce chapitre, on a pu unifier a ’aide d’une seule théorie les tran-
sitions d’entrainement reportées dans la littérature et dans le chapitre 3. On a
alors montré ’existence d’un rapport de viscosité critique déterminant le choix du
mode d’invasion choisi par le systeme. Ce rapport M* ne dépend alors que des
propriétés thermodynamiques des fluides et du solide (angle de contact).

Pour conclure sur ces chapitres 3 et 4, on peut a présent répondre aux diffé-
rentes questions que 'on s’était posé en introduction, a savoir :
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QUESTIONS

e Est-il possible d’observer la transition d’entrainement en milieu confiné
pour M > 1 et des angles de contact faibles ?

e Le seuil d’entrainement en milieu confiné suit-il toujours les lois obser-
vées dans la littérature ?

e Comment cette transition influe sur les dynamiques d’invasion en milieu
poreux ?

On a pu voir qu’il existait bien une transition d’entrainement pour M > 1
et un 6. faible. Cependant celle-ci est alors totalement différente de celle reportée
dans [8, [40} [42]. Dans la limite des grands M, l'entrainement se fait par création
de films minces le long des parois. Le seuil d’entrainement dépend alors de fagon
non monotone du rapport de viscosité. Pour le régime asymptotique (M > 1), il
tend vers une loi Ca* < M~2, une décroissance bien plus rapide que celle attendue
théoriquement C'a* oc M 1.

Du point de vue de I’écoulement global dans la cellule, on observe que ce
nouveau régime d’entrainement change completement le motif d’invasion. Au lieu
de former un doigt visqueux semblable a celui de Saffman-Taylor, le fluide mobile
avance sous la forme de doigts trés rugueux, plus fins et d’épaisseurs hétérogenes.
Cette dynamique d’invasion totalement nouvelle laisse penser que 1'imbibition en
milieu poreux sera elle aussi différente de ce qui est observé pour des M faibles.
L’étude de I'imbibition en milieu poreux est ’objet du 5™ et dernier chapitre de
cette these.
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CHAPITRE b

Dynamique d'imbibition dans des poreux modeles
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FIGURE 5.1 — Diagramme de phase établi par R. Lenormand et al [44] décrivant
les morphologies des motifs d’invasion dans le régime d’imbibition.

5.1 Introduction

On a, jusqu’a présent, étudié 'imbibition uniquement dans une géométrie de
type cellule de Hele-Shaw. Cette géométrie n’est cependant pas forcément repré-
sentative de ce qu’il existe dans la nature, notamment pour des procédés indus-
triels telle que la récupération assistée du pétrole. Dans ces procédés, I'imbibition
se déroule a l'intérieur de roches poreuses présentant des géométries beaucoup
plus complexes. Ces milieux poreux ont été ’objet de nombreuses recherches (cf
introduction). Pour rappel, R. Lenormand [44] a notamment conjecturé sur la base
d’expériences et d’arguments heuristiques l'existence d’une multitude de modes
d’invasions lors de l'injection d’un fluide dans un poreux rempli par un second
fluide non miscible.

Le diagramme de la figure montre les zones d’existence des différents types
d’invasion dans le plan (Ca,M). Comme on a pu le voir dans 'introduction, ces
différentes phases correspondent a des cas ou 'avancée du fluide est du, soit au
forgage extérieur (phase (1) et (2)), soit a la pression capillaire des canaux consti-
tuant le poreux (phase (3)). La phase (4) correspond également & une invasion de
type capillaire, mais ou I’écoulement de la phase mobile est supposée se faire dans
les coins des canaux. Cependant, aucune preuve expérimentale n’a été apportée
jusqu’a présent sur l'existence de ces films. De plus, aucune expérience n’a validé
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ce diagramme pour le cas des M élevés. Dans ce dernier chapitre, on regardera
ainsi si ce diagramme est toujours valide dans le cas ou M > 1.

Pour cela, on réalise dans un premier temps des expériences similaires a celles
des chapitres précédents avec des géométries de poreux modeles. Ces expériences
mettent en évidence une nouvelle phase d’invasion ou l’eau envahit le poreux
par création de films minces. Pour comprendre cette nouvelle phase, on s’inté-
resse, dans un second temps, a la dynamique d’invasion a I’échelle des pores et
notamment a un nouveau mode ou ’eau se propage en remplissant les contours
des obstacles de proche en proche. La compréhension de cette nouvelle dynamique
permet alors d’établir un critere géométrique délimitant la frontiere de ce nouveau
régime.

5.2 Transition d’entrainement en géométrie poreux

5.2.1 Choix du motif poreux et protocole expérimental

Les milieux poreux naturels ont des géométries tres complexes constituées en
général d’un réseau de pores connectés entre eux et dont les tailles peuvent varier
de plusieurs ordres de grandeurs (figure . Utiliser directement de tels réseaux
pour étudier I'imbibition étant extrémement compliqué, on choisit a la place de
réaliser un poreux modele ayant des pores de tailles identiques et possédant tous
la méme connectivité. Pour cela, on réalise a ’aide des techniques micro-fluidiques
développées au chapitre 1 un réseau d’obstacles carrés régulierement espacés (fi-
gure . Les pores ont une taille de 80 ym de c6té, leur connectivité est de 4, la
distance entre deux pores est de 200 um et la hauteur du dispositif est de 70 pum.

Pour réaliser nos expériences, on se base sur le méme protocole expérimental
que dans les chapitres précédents avec notamment la préparation de 1’état initial
a ’aide d’une jonction en T afin d’avoir un front net au moment de I'injection de
la phase aqueuse pour mobiliser ’huile piégée dans le réseau. Les fluides utilisés
sont toujours de l’eau contenant un colorant et du SDS et des huiles silicones de
viscosités variables. On se place dans le régime de l'imbibition en imposant un
angle de contact pour le systéme eau/huile silicone/NOA de 6. = 7° a aide de
la méthode de traitement de surface expliquée au chapitre 2. Enfin, on s’intéresse
principalement au role du rapport de viscosité, c’est pourquoi on réalise toutes
nos expériences au méme débit @ = 1uL/min et on fait varier M de 5 a 3500.
Enfin, on ne recycle pas les dispositifs micro-fluidiques afin de ne pas polluer le
traitement de surface par des résidus des précédentes expériences, chaque point
de mesure correspond ainsi a un dispositif expérimental.
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FIGURE 5.2 — Images de poreux présentant des géométries tres variées.
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FIGURE 5.3 — Géométrie du poreux modele utilisé pour nos expériences en micro-

fluidique. Ces dispositifs sont réalisés a l’aide de la technique de ”soft imprint”
présentée au chapitre 1.
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5.2.2 Motif d’imbibition dans un poreux modele.

On montre en figure la dynamique d’imbibition du réseau poreux modele
pour M = 5. L’eau envahit le poreux en suivant un front d’invasion plat a grande
échelle, elle remplit ainsi intégralement ’espace accessible entre les obstacles. Il est
également intéressant de remarquer que ce front présente une rugosité faible. En-
fin, grace au code couleur symbolisant ’épaisseur d’eau, on voit que 1’eau remplit
toute la hauteur du canal lors de son avancée. Si on regarde maintenant les motifs
d’imbibition pour M = 100 (figure , on constate que 'invasion est totalement
différente. On observe des I'entrée dans le poreux la formation de plusieurs doigts
se propageant jusqu’a la sortie. De plus, le front de ces doigts est beaucoup plus
rugueux que le front pour M = 5. Enfin, I’épaisseur de ces doigts est maintenant
plus faible, autour de 40 um, et leur vitesse plus importante : on atteint la per-
colation environ deux fois plus rapidement que pour M = 5. Pour se faire une
meilleur idée du passage entre ces deux morphologies d’invasion, on représente en
figure les motifs d’imbibition obtenus au moment de la percolation pour des
rapports de viscosités de 5 a 3500. On observe, pour le motif d’invasion dans le
plan xy, une augmentation progressive du nombre de doigts se propageant dans
le poreux et une diminution de leur largeur. Le changement de rugosité du front
est lui beaucoup plus marqué et a lieu autour de M = 23. Sous cette valeur,
I’échelle de rugosité du front est de l'ordre d’une dizaine d’obstacles, elle chute
brutalement au dela et devient de I’ordre de quelque obstacles. Enfin, le change-
ment d’épaisseur des zones d’eau est lui aussi tres marqué et a lieu & partir de
M = 23. Sous cette valeur, I’épaisseur est constante et est égale a la hauteur du
canal. Au dela, elle devient plus petite et semble diminuer lorsque le rapport de
viscosité augmente.

Ce changement simultané de morphologie d’invasion et d’épaisseur d’eau est
semblable aux observations effectuées pour la transition d’entrainement vers des
films minces en cellule de Hele-Shaw. On va ainsi caractériser plus en détail ces
motifs d’imbibition pour voir si la déstabilisation du ménisque est bien a ’origine
de ce changement de comportement.

5.2.3 Caractérisation des hétérogénéités d’épaisseur d’eau

De la méme facon qu’au chapitre 2, on regarde dans un premier temps 1’évo-
lution spatio-temporelle des hauteurs d’eau. Pour cela on calcule < h(z,t) >,
pour chaque valeur de x et on le représente en fonction du temps. La figure
montre les résultats obtenus pour des valeurs de M =5 (figure 5.7(a))), 23 (figure

5.7(b)]) et 100 (figure|5.7(c))). Ces trois spatio-temporels sont tres similaires, apres

une inflexion initiale di a la géométrie particuliere de 'entrée, le front de 'eau
suit une droite qui nous indique que sa vitesse est constante et, comme remarqué
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| 80 um

FIGURE 5.4 — Images issues d’une expérience d’invasion en régime d’imbibition
dans un poreux modele pour @ = 1 uL/min, 6, = 7° et M = 5. L’épaisseur d’eau
est constante au cours de I'expérience et remplit entierement la hauteur du canal.
Le front d’eau est plat et avance a vitesse constante.
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FIGURE 5.5 — Images issues d’une expérience d’invasion en régime d’imbibition
dans un poreux modele pour @ = 1 uL/min, §, = 7° et M = 100. L’eau envahit le
poreux sous la forme de plusieurs doigts dont ’épaisseur est inférieure a la hauteur
du canal. La rugosité de ses doigts est également beaucoup plus élevée que pour
M =5.

139



M =100 M = 3500

FIGURE 5.6 — Images au moment de la percolation pour plusieurs expériences
d’imbibitions dans un poreux modele pour 8, = 7° et @ = 1 uL/min. Le rapport
de viscosité est varié sur pratiquement trois ordres de grandeurs. On observe, dans
le plan xy, ’apparition progressive de doigts d’eau dont les épaisseurs diminuent
avec la viscosité.
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FIGURE 5.7 — Diagrammes spatio-temporels de la moyenne suivant y des épaisseurs
d’eau pour trois débits. L’échelle du niveau de hauteur est en um. Pour M =
5 pL/min, Peau envahit intégralement la hauteur du canal et avance a vitesse
constante. Pour M = 23 uL/min, ces épaisseurs d’eau deviennent inférieures a
celle du canal, mais restent cependant identiques tout le long du canal. Pour
M = 100 pL/min, l'invasion est identique & (b) mais avec des épaisseurs plus
faibles.

précédemment, on voit qu’elle augmente avec le rapport de viscosité. Le point le
plus remarquable est que, pour les trois M, la hauteur moyenne suivant y d’eau
est constante quelque soit 'endroit et le temps de 'expérience. On a ici une diffé-
rence importante avec la transition vers les films minces discutée dans le chapitre
précédent dans un canal de type Hele-Shaw ot un bourrelet d’eau se propageait
en aval de I'invasion. Enfin, on note que les moyennes suivant y des épaisseurs
d’eau diminuent lorsque l'on augmente le rapport de viscosité : on passe d’une
hauteur de 75 pm a ~ 60 um puis ~ 30 pm.

5.2.4 Distribution des hauteurs d’eau

Pour M > 23, le fait que les moyennes suivant y des épaisseurs soient constantes
est assez étonnant car on observe, sur les images a la percolation de la figure [5.6
que plusieurs hauteurs coexistent. Pour caractériser plus en détails ces différentes
épaisseurs, on mesure a présent la distribution des hauteurs P(h (z,y)) au moment
de la percolation (figure . Pour M = 5, on observe deux pics, celui a droite est
centré autour de 70 ym et correspond a l’avancée de ’eau remplissant intégrale-
ment la hauteur du canal. Le pic a gauche correspond, comme au chapitre 2, aux
ménisques des fronts d’eau et est donc toujours présent. Pour M = 23, on observe,
en plus des deux pics précédents, la présence de ’ensemble des hauteurs entre 5
et 70 um. Pour M = 100, on n’observe plus de pic correspondant a la hauteur du
canal. De méme, les épaisseurs au dela de 50 ym sont beaucoup moins présentes.
Enfin, pour M = 3500, il n’y a plus qu’'un seul pic large centré sur les faibles
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FIGURE 5.8 — Distribution des épaisseurs d’eau au moment de la percolation dans
un régime d’imbibition pour 6, = 7°, @ = 1 uL/min. Pour tous les M, on observe
un pic a gauche correspondant aux contours des zones d’eau. Pour M = 5 et 23, on
observe un pic a droite (75 pm) correspondant a de ’eau remplissant intégralement
I’épaisseur du canal. Pour M > 23, les épaisseurs intermédiaires apparaissent et
sont de plus en plus faibles & mesure que M augmente.

épaisseurs. On observe ainsi une diminution de I’épaisseur des films d’eau lorsque
I’on augmente le rapport de viscosité. Pour caractériser cela plus précisément,
on mesure la moyenne des épaisseurs d’eau < h (x,y) > et ceci pour chaque M.
On réalise cependant cette moyenne uniquement sur des épaisseurs supérieures a
10 gm pour s’affranchir du premier pic, les valeurs obtenues surestiment ainsi les
valeurs réelles de hauteur notamment pour les grands rapports de viscosité. On
observe bien sur la figure [5.9| une décroissance importante de 1’épaisseur pour des
M > 23.

Les observations et mesures précédentes nous montrent que ’on est en pré-
sence d’un phénomene de transition similaire a celui observé lors de I’entrainement
de films minces avec notamment un changement morphologique trés marqué et
la propagation de doigt d’eau d’épaisseur plus faible que la hauteur du canal.
Cependant, ’analyse des spatio-temporels ainsi que des distributions de hauteurs
montre un certain nombre de différences probablement dues & la présence des
obstacles.
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FIGURE 5.9 — Mesure de la hauteur moyenne des épaisseurs d’eau lors d’expérience
d’imbibition en poreux modele. Au dessus de M = 22, I’épaisseur moyenne chute
trés rapidement puis continue de diminuer lorsque ’on augmente encore M.

5.3 Dynamique d’invasion

Pour comprendre d’ou proviennent ces différences, on s’intéresse a présent a
la dynamique d’invasion a 1’échelle du pore.

5.3.1 Régime de drainage

Pour le régime de drainage (6. > 120°), le processus d’invasion est bien connu
dans la littérature. Le fluide mobile est stoppé a chaque entrée de canal (constric-
tion) jusqu’a ce que la différence de pression entre les deux fluides dépasse la
pression capillaire [44] 20]. Une fois la constriction passée, le fluide progresse jus-
qu’a la suivante. En présence de plusieurs constrictions, le fluide choisit toujours
celle dont la pression capillaire est la plus faible, c’est a dire dont la taille du canal
est la plus grande. On montre en figure [5.10| une séquence d’images correspondant
a une expérience de drainage réalisée a l'aide de notre dispositif expérimental.
L’angle de contact est 6, ~ 120°, le rapport de viscosité M = 300 et le débit
@ = 2pL/min. Dans notre cas les canaux ayant tous la méme taille, le fluide
mobile n’est plus arrété par les constrictions une fois rentré dans le poreux. C’est
bien ce que 'on observe en figure [5.10] ou le fluide mobile progresse en tout point
de facon continue.
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F1GURE 5.10 — Images zoomées lors de 'invasion du poreux modele dans le régime
de drainage pour @ = 2 uL/min, M = 300 et 6, ~ 120°. Le temps entre deux image
est de 1s. On observe que l'eau avance sous la forme d’un front comme s’il n’y
avait pas d’obstacle.

144



5.3.2 Régime d’imbibition
Cas des faibles rapports de viscosités

La dynamique d’invasion a ’échelle du pore en régime d’imbibition est aussi
en partie connue dans la littérature [46], (44, [84] [47]. La différence majeure provient
du fait que la pression capillaire n’est maintenant plus un obstacle a l'invasion,
mais devient un moteur de I’écoulement. Le fluide mobile envahit dans ce cas
les canaux dont la largeur est la plus faible et s’arréte lorsqu’il rencontre une
zone dont la largeur est plus grande. Ce processus d’invasion implique que le
fluide envahit le poreux en suivant la géométrie des obstacles et, dans le cas de
réseaux réguliers comme le notre, 'invasion se fait alors ligne par ligne. On montre
en figure [5.11] une séquence d’image correspondant a une expérience en régime
d’imbibition avec 0, ~ 7°, M = 20 et @ = 1 yL./min. Sur la premiere image, I’eau
a pénétré dans un canal d’une nouvelle ligne et s’est arrétée au niveau du pore
suivant. L’eau gonfle ensuite jusqu’a toucher 'angle de 1’obstacle situé a coté sur
la méme ligne et envahit alors les canaux adjacents a cet obstacle. L’invasion se
poursuit de la méme fagon jusqu’a avoir rempli entierement la ligne ou jusqu’a
ce qu’un canal d’une nouvelle ligne soit envahi au moment du gonflement. Cet
envahissement de pore correspond a un processus d’imprégnation, déja décrit dans
[47], qui permet d’obtenir la phase (3) du diagramme Nos expériences & faible
rapport de viscosité correspondent ainsi a la phase continuous capillary domains
de ce diagramme.

Cas des grands rapports de viscosités

Pour comprendre ce qu’il se passe au dela de la transition, on montre en figure
[6.12) une séquence d’image montrant la progression de ’eau lors de I'expérience a
M = 100. On part d’une situation ol 'eau a atteint I’obstacle (1) et commence a
créer un ménisque autour de lui. Celui-ci s’établit sur les deux images suivantes,
puis vient toucher 'obstacle (2) sur la quatrieme image. Un nouveau ménisque se
crée alors tres rapidement autour de ce nouvel obstacle (images cing et six) alors
que les ménisques des obstacles en amont ne se développent pas. Ce processus
montre que la vitesse de remplissage des coins autour d’un obstacle est supérieure
a celle de 'avancée des ménisques. Ceci peut s’expliquer par le fait que, dans ces
coins, le fluide est en dépression du fait de sa courbure, mais également, la ré-
sistance hydrodynamique est faible car le coin de fluide reste macroscopique. Les
obstacles vont ainsi faire office de moteur pour 'invasion. Le ménisque nouvelle-
ment créé touche ensuite le plot suivant et le processus se répete alors.

Ce mode d’invasion met en avant plusieurs différences avec le précédent :

— les pores ne sont plus envahis par ’eau et restent majoritairement remplis

d’huile,
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FIGURE 5.11 — Images zoomées lors de I'invasion du poreux modele dans le régime
d’imbibition & bas rapport de viscosité. Les parametres sont @) = 1 puL/min, M =
20 et O, ~ 7°. Le temps entre deux images est de 0.66s. L’eau envahit les canaux
ligne par ligne et remplit intégralement la hauteur du dispositif, ce mode d’invasion
correspond a la phase continuous capillary domains du diagramme de phase de

la figure
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FI1GURE 5.12 — Images zoomées lors de 'invasion du poreux modele dans le régime
d’imbibition & haut rapport de viscosité. Les parametres sont @ = 1 puL/min,
M =100 et 6, ~ 7°. Le temps entre deux images est de 0.33s. La longueur des
ménisques est supérieure a la distance entre obstacles. Chaque ménisque vient
toucher 'obstacle suivant et un nouveau ménisque se forme alors. L’invasion se
fait ainsi par la création successive de ménisques et ’eau ne remplit jamais toute
la hauteur du canal.
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FIGURE 5.13 — Schéma d’un demi-canal montrant les deux modes d’invasions
du poreux pour un régime d’imbibition. A gauche, la longueur du ménisque est
supérieure a la distance entre deux obstacles et l'invasion se fait par succession
de ménisques. A droite, elle est inférieure et l'invasion se fait ligne par ligne en
remplissant tout le canal.

— l'invasion ne se fait plus en suivant la géométrie du réseau,

— il n’existe plus de front d’eau remplissant intégralement le canal, celui-ci est

remplacé par une succession de ménisques.

On schématise ce nouveau mode d’envahissement en figure [5.13| ou on repré-
sente I’évolution de I’eau dans la tranche d’un demi-canal. On part d’une situation
ol un ménisque vient de se former autour d’un obstacle (en haut). Si la longueur
du ménisque ¢ est supérieure a la distance entre deux obstacles d, ce ménisque
vient toucher le nouvel obstacle. La vitesse de remplissage dans les coins étant
beaucoup plus grande que celle de 'avancée des ménisques, 1’eau crée alors un
nouveau ménisque autour du nouvel obstacle (en bas a gauche) et les ménisques
en amont n’ont pas le temps de progresser. Si a I'inverse £ < d, alors les ménisques
en amont se développent et on obtient le processus de l'invasion & bas M. La cri-
tere de sélection est ici géométrique, on compare une longueur caractéristique du
milieu poreux a la taille du ménisque, caractérisant les fluides en jeu.

d=¢(Ca, M,0,) (5.1)

Cette derniere, comme on a pu le voir dans les chapitres précédents, dépend tres
fortement des parametres tel que le nombre capillaire, le rapport de viscosité et
I’angle de contact. On comprend ainsi qu’en changeant M dans nos expériences
de la figure [5.6] on augmente progressivement la longueur du ménisque et ainsi
on transite d’'un mode d’invasion a l'autre.
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5.3.3 Influence de la géométrie sur la transition d’entrainement

Ce critere géométrique sous-entend qu’il est possible d’observer les deux modes
d’invasion en changeant uniquement la distance entre deux obstacles. Pour tes-
ter cette idée, on réalise ainsi un nouveau dispositif micro-fluidique ou le mo-
tif contient un gradient d’espacement entre les obstacles suivant 'axe x (figure
. La distance entre deux obstacles est de 180 um en entrée du dispositif et
de 40 pm en sortie. De plus, on effectue le traitement de surface uniquement sur
la partie centrale du dispositif afin d’éviter que 1’eau ne longe les parois sur les
bords. Enfin, on fixe un rapport de viscosité de M = 100 et on injecte ’eau avec
un débit constant de 1 uL/min. Les quatre images a gauche de la figure [5.14(b)|
montrent le processus d’invasion de 1’eau en entrée du dispositif. On y constate
que ’eau envahit le poreux en le remplissant ligne par ligne, on est ainsi dans le
processus type bas M présenté précédemment. Les quatre images a droite corres-
pondent & la sortie du dispositif, I’eau y envahit le poreux en avancant d’obstacle
en obstacle et en laissant les pores remplis d’huile silicone. On est dans un proces-
sus type haut M. Enfin, la figure [5.14(c)| permet de comparer la vitesse du front
de l'eau a l'intérieur du poreux (indiqué par la fleche rouge) avec celle en dehors
du poreux (indiqué par la fleche bleue). On observe ainsi que, pour le processus
type bas M, ces deux fronts avancent a la méme vitesse. Ce qui se comprend bien
car la progression dans le poreux se fait par 'avancée des ménisques, tout comme
en dehors du poreux. En revanche, pour le processus type haut M, le front d’eau
dans le poreux est beaucoup plus rapide qu’a ’extérieur. Cela confirme ainsi 1’effet
“pompe” de la formation des ménisques a chaque obstacle.

Cette expérience confirme notre critere géométrique de facon qualitative. On
a voulu la répéter pour différentes viscosités et ainsi obtenir une courbe mesurant
une distance seuil entre obstacles en fonction du rapport de viscosité. Cependant,
les variations de vitesses entre les différentes expériences, dlies notamment a la
largeur de la zone d’avancée de I’eau en dehors du poreux, ont fait qu’il n’a pas
été possible d’avoir une reproductibilité suffisante pour obtenir cette courbe.

5.3.4 Transition d’entrainement en milieu hétérogene : vers un
critere quantitatif.

Pour déterminer plus en détail I'influence de la distance entre obstacles, on
reprend les résultats numériques obtenus dans les chapitres précédents. On repré-
sente en figure la variation de la longueur du ménisque en fonction du
rapport de viscosité pour un nombre capillaire Ca = 1075, Pour comprendre 1'ef-
fet du poreux, on rajoute sur cette courbe une droite correspondant a la distance
entre obstacles du motif expérimental (droite noire). Ainsi, pour des M supé-
rieurs a celui correspondant a l'intersection de ses deux courbes, chaque nouveau
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(a) Image du dispositif contenant un gradient de distance entre obstacles avec d =
180 um en entrée et d = 40 um en sortie. Seule la partie entre les lignes en pointillées
vertes a été insolée.

(b) Zoom sur le processus d’invasion de ’eau en entrée (gauche) et en sortie (droite).

Le temps entre chaque image est de 2s.

(c) Vue large lors de l'invasion de I’eau en entrée (gauche) et en sortie (droite) montrant
une accélération du processus d’invasion dans le poreux. La fleche bleue indique le front
d’eau en dehors du poreux et la fleche rouge a l'intérieur du poreux.

FI1GURE 5.14 — Expérience d’imbibition de I’eau dans I’huile silicone dans un motif
poreux contenant un gradient de distance entre obstacles. Les parametres sont
M = 100 et @ = 1uL/min. On observe les deux modes d’invasions, ligne par
ligne (au début) et par succession de ménisques (a la fin).
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(a) Longueur du ménisque en fonction du  (b) Longueur du ménisque en fonction du
rapport de viscosité pour Ca = 107°. nombre capillaire pour M = 1000.

FIGURE 5.15 — Variation de la longueur du ménisque normalisée par la hauteur
du canal en fonction des parametres. La distance entre obstacles (droite noire
horizontale) détermine les seuils & partir desquels on change de mode d’invasion.
Ces seuils sont inférieurs a ceux obtenus pour la transition d’entrainement.

ménisque touche 'obstacle voisin et 'invasion se fait par création successive de
ménisques. Ce seuil de la transition dans le poreux est inférieur & celui corres-
pondant a I’entrainement de films minces. Ces deux transitions, bien qu’ayant des
similitudes, ne sont ainsi pas directement liées. On peut définir de la méme facon
un seuil en nombres capillaires pour un M fixé, ici M = 1000 (figure [5.15(b)).
Enfin, on montre en figure la valeur de £ en fonction C'a et M, I'intersection
avec le plan noir détermine alors la frontiere séparant les deux modes d’invasion.
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FIGURE 5.16 — Valeur de la longueur du ménisque en fonction de Ca et M. L’in-
tersection avec le plan situé a la distance entre obstacles détermine la frontiere de
transition entre les deux modes d’invasions.
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