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Résumé

Le domaine de I'émulsification en micromélangeucamnu un grand essor ces dernieres années. La
communauté scientifique a globalement montré qaas @e monde miniaturisé, les forces de surface
prédominent sur les forces de volume, et réusspécier qualitativement le mécanisme de formatien
gouttelettes au sein de dispositifs microstructuii@sitefois, une étude plus quantitative est priiade.
Notre travail porte sur la compréhension du mécam@isde formation de gouttelettes au sein de
micromélangeurs. Dans un premier temps, une étndiceulement monophasique nous permet de nous
familiariser avec la détermination de champs desse obtenus au sein d’un micromélangeur possédant
une jonction en T, par un dispositif de micro PIVest ensuite possible, par cette méme méthode
d’analyse optique, d’appréhender le mécanisme dedtion de gouttelette en écoulement diphasique au
sein de cette jonction, en fonction de la formolatitilisée.

Abstract

Emulsification in micromixer has known a dramatrowgth for these last years. The first studies about
this subject are strictly qualitative and often ilied to a simple observation of droplet formati@n the
contrary, the aim of this paper is to offer a qutaiive approach of the formation mechanism. Fstl
experiments with a single fluid allow to tackle thetermination of flow field in a micromixer withTa
junction, thanks to a micro PIV device. Using twods flows, it is then possible to study the fatiora
mechanism of droplet within this junction as a tiort of the formulation used.
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1 Introduction

Le domaine de I'émulsification en micromélangewoanu un grand essor ces dernieres
années, conduisant a une évolution exponentiellenaimbre d’'articles sur ce sujet. De
nombreux scientifiques ont pris conscience queectesr présentait de multiples avantages par
rapport aux procédés d'émulsification classiquesuramment utilisés (Batch ou
continu), comme I'utilisation d’'une quantité peypontante de réactifs et de temps.

Malgré les nombreuses études sur ce sujet, beaudelguestions restent encore sans
réponse. Dans ce monde miniaturisé, les forceopriddntes ne sont pas les mémes que celles
qui interviennent majoritairement dans le domairsemscopique. Les forces d'inertie sont, par
exemple, négligeables par rapport aux forces visspee et capillaires, ce qui n’est pas le cas
dans la majorité des procédés d'émulsification elldment utilisés, beaucoup plus étudiés.

De plus, l'influence de la paroi et notamment ilggractions liquide-liquide ou liquide-
paroi solide sont a prendre en considération dultala tres faible taille de ce type de réacteur.
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La mouillabilité des fluides a la paroi est, paemple, un paramétre crucial qui va grandement
influencer le régime d’écoulement.

Les parametres physiques (taille des canaux, géend& la jonction du micromélangeur,
rapport des débits des fluides utilisés) ne sonsigblus les seuls qu'il faut étudier pour
expliquer le mécanisme de formation des goutteettees parameétres physicochimiques
(présence ou non de tensioactif, concentratioreasidactif, rapport de viscosité des fluides)
rentrent également en jeu et influencent grandefifgmirodynamique et donc le résultat final.
Récemment, Linlet al. (2001) ont permis de montrer I'importance de lisétion du nombre
capillaire Ca, rapport des forces visqueuses sufoiees capillaires. Toutefois, cette étude est
purement qualitative et ne conduit de maniére gda€u’a une visualisation de la formation de
gouttelettes filles a partir de gouttelettes matass des micromélangeurs transparents en T.
Afin de pouvoir déterminer le mécanisme de fornratdes gouttelettes (cisaillement et/ou
élongation) en fonction de la géométrie du micr@ngéur et de la formulation utilisés, une
étude plus quantitative est primordiale.

Une méthode optique appelée micro PIV (Micro Vitaitrie par Images de Particules)
permet de déterminer les champs de vitesse d’'uaseplgrace a l'utilisation de particules
tracantes, a I'échelle microscopique, contrairenéenéd méthode plus connue appelée PIV,
utilisée uniguement dans le domaine macroscopice® études portant sur ce sujet se limitent
en général a des systémes monophasiques et ilst@eactuellement que peu de travaux
concernant sur les systémes diphasiques liquidédigau sein de micromélangeurs (Ketnal.
(2004)). Sarraziret al. (2006) ont, quant a eux, réalisé une étude enlé&oeumt diphasique en
tracant la phase dispersée d’'une émulsion eautddleset ont observé les champs de vitesse au
sein méme des gouttelettes lors de leur progresiams un micromélangeur sans étudier la
formation de ces gouttelettes.

Le but de ce travail est de mesurer les champétekese d’'une phase dispersée aqueuse au
sein d’un micromélangeur transparent en PMMA passédine jonction en T, lors de la
formation d’'une émulsion eau-dans-huile. Grace aetdnique sophistiquée de micro PIV
servant a l'observation de phénoménes microscogjqileest possible de comprendre le
mécanisme de formation de gouttelettes d'eau (eis@@nt et/ou élongation) pour une
formulation donnée. Une premiére étude a lieu evulément monophasique. Une seconde
étude, en écoulement diphasique, permet de comgrenchment se forment les gouttelettes au
sein d’'une phase continue, conduisant ainsi a ugidlenre compréhension des phénomenes
physiques de formation de gouttelettes.

2  Matériels et méthodes

Le micromélangeur utilisé pour cette étude, fa¥ien PMMA (Poly Méthacrylate de
Méthyle), est constitué de trois branches de sectictangulaire, de 370 micrométres de largeur
et de 500 micrométres de hauteur, se réunissamt fpower une jonction en T. Le PMMA
présente une excellente transparence, ce qui lBgpoe comme un matériau de choix pour la
fabrication d’un dispositif micrométrique destinétée analysé par méthode optique.

De l'eau distillée et de I'huile de silicone saitilisées réciproquement comme phase
aqueuse et organique. La quantité de tensioaejifiiter a la phase aqueuse est choisie a partir
de différents travaux répertoriés dans la littématuXu et al. (2006) ont montré que
'augmentation de la concentration en tensioagtisqu’'a 1% w/w) entraine la formation de
gouttelettes, ce qui n'est pas le cas a des caatiems inférieures (en dessous de 0,05% wiw).
A la vue de cette étude notamment, 1% de tensiasttintroduit dans la phase agueuse (w/w),
valeur tres couramment utilisée dans le monde deideofluidique. Le surfactant utilisé est un
mélange (28%/72%) de Span 80 (HLB=4,3) et de Twa&@r{HLB=15), le tensioactif ainsi
formé posséde un HLB de 12. Les fluides, dont tepnétés physiques sont données tableau 1,
sont initialement contenues dans des seringuesoliis introduits au sein du micromélangeur
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par écoulement gravitaire. Toutes les expériennegt@ conduites a une température constante
de 293K.

TABLEAU 1- Propriétés des fluides utilisés

Masse volumique Viscosité Tension superficielle
(kg.m®) (mPa.s) (mN.m%)
Eau - 1% tensioactif 993 1,08
Huile de silicone 960 8,7 23,5

L'écoulement au sein de ce micromélangeur estrebsel'aide d’un microscope inversé
Leica utilisé en tant que méthode optique appeléeorRIV (Micro Vélocimétrie par Images de
Particules). Cette technique, non intrusive, perdeetdéterminer les champs de vitesse d'un
écoulement grace a l'ensemencement de particulegrateeur au sein d'un dispositif
micrométrique. Cet appareillage est constitué derdi éléments dont plusieurs objectifs de
grossissement (x10, x40, x63), d'une caméra Flosesd&antec, ainsi que d’'un microstrobe
émettant a une longueur d'onde de 530 nm servéntadrer la zone a analyser. Les particules
de traceur, en latex (Merck Estapor), sont intretuau sein du fluide a analyser. Le traceur
doit étre choisi de maniére judicieuse, afin dereucorrectement le fluide a observer et de ne
pas étre sujet au mouvement brownien. Ainsi, nowsns décidé de travailler avec des
particules hydrophiles de 0,88 pm de diamétre plasg&ine masse volumique de 1,056 §/cm
relativement proche de notre phase a ensemencer.

3 Résultats et discussion
3.1 Ecoulement monophasique

La réalisation d’'une premiére étude en écoulemmemophasique est indispensable afin de
valider les mesures de champs de vitesse obtenasimawdu micromélangeur en T. De l'eau
distillée, contenant des particules de traceur @&ex] est introduite dans le dispositif
microstructuré. Les champs de vitesse sont obteptess avoir enregistré des paires d'image
dans un logiciel de traitement (Flow Manager 4i&)¢alisé une corrélation croisée permettant
de connaitre les vitesses de notre fluide dansd®ble du micromélangeur. La figure 1
indique les profils de vitesse obtenus pour un tdébial de 0,12 g/min, a différentes
profondeurs (50, 90 et 250 um). Cette expérienét® affectuée avec un temps d’éclairage de
strobe de 100 ps, une durée entre 2 images d'umerpéire d'images de 100 ps, et des régions
d’interrogation de 32 par 64 pixels, respectivendants les directions horizontale et verticale.
Ces deux derniers parametres doivent étre chaisimahiere pertinente. En effet, en fonction
des conditions opératoires et en particulier dutdiélsera préférable de les diminuer ou de les
augmenter afin que les particules de traceur nieersopas de la zone d’interrogation, ce qui
fausserait notablement le résultat.

Cette figure nous permet de constater de manigérinentale que la vitesse du fluide
augmente lorsque I'on s’éloigne de la paroi, cesigiplique facilement par une diminution de
l'importance des forces de frottement au détrinaest forces inertielles. La vitesse du fluide est
donc nulle a la paroi et maximale au centre.

Sur cette méme figure sont représentés le prafilvilesse expérimental et le profil
théorique correspondant, tous deux obtenus a usfergteur de 250 um. Cette étude nous
permettra de valider, ou non, les mesures obtepaesnicroPIV. Dans le domaine de la
microfluidique, I'écoulement est bien souvent laaiia, excepté dans certains cas particuliers
(exemple des imprimantes a jet d’encre), induisémtfaibles nombres de Reynolds, bien
souvent inférieurs a 10. Pour un débit total d@ @/nin, le nombre de Reynolds dans notre



Vitesse (m/s)

18MCongrés Francais de Mécanique Grenoble, 27-31 ao(t 2007

micromélangeur est de 4,6. Le régime d’écoulemsntdenc bien laminaire. La figure 1 nous
permet donc de comparer le profil de vitesse obtipérimentalement et le profil de vitesse
théorique en écoulement laminaire dans le cas dtamalisation possédant une section
rectangulaire (a une profondeur de 250 um). L'éeantre les valeurs expérimentales et
calculées par ce modeéle peut notamment s’expligaerun probleme lié a la profondeur de
champ.

0.025

T
I'| o s0pm
|| * 90um
| o 250um 14k
L= laminaire

0.015

FIG. 1 — Profils de vitesse obtenus FIG. 2 — Champs de vitesse dans
expérimentalement et théoriguement la jonctionen T

La figure 2 représente les champs de vitesse obtdans la jonction en T en écoulement
monophasique, en présence d’'un débit total de @@, a une profondeur de 185 um. Les
conditions de cette étude sont relativement sinaaux précédentes. La phase aqueuse, tracée
par les particules de latex, est introduite padimsx canaux latéraux (horizontaux sur I'image).
Ces deux courants d’eau sont ensuite mélangégadton en T et sortent par I'intermédiaire
du canal central (vertical sur I'image). Les sewiales canaux étant strictement identiques, la
vitesse du fluide dans le canal de sortie est &yddesomme des vitesses de ce méme fluide
dans les deux autres canaux, apres établissemeaégidoe. En effet, en fonction des débits de
travail, une zone de I'impact des deux courants pee observée lors de la jonction des deux
branches.

A la vue de ces divers résultats, les mesurehadmps de vitesse et donc ceux des profils
de vitesse obtenus par microPIV peuvent aisémentétidées.

3.2 Ecoulement diphasique

Des émulsions huile-dans-eau ne peuvent étre &xméns notre micromeélangeur en T du
fait du caractere hydrophobe du PMMA. En fait, pespriétés de mouillabilité sur la paroi des
phases aqueuse et organique influencent directdméype d’émulsions générées ainsi que le
mécanisme de formation des gouttelettes. Ainsingiles fluides ne mouille pas la paroi et que
'autre le mouille totalement, des gouttelettes mhemier fluide dans le second vont étre
formées, et réciproquement. En présence d'une fabililé partielle des deux fluides, les
gouttelettes formées adhérent a la paroi; lesmégjid’écoulement obtenus sont alors peu
reproductibles. Des traitements chimiques ou plugsigseraient a envisager pour rendre le
PMMA hydrophile, toutefois, dans le cadre de cétigde, nous avons choisi de générer des
émulsions eau-dans-huile, en profitant du cara¢tgdeophobe du PMMA.

Xu et al. (2006) se sont intéressés a la visualisationl'etxplication des mécanismes de
formation de gouttelettes dans le cadre d’émulstarike-dans-eau, en se limitant toutefois a
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des images obtenues par caméra CCD. Toutefois, éeiftle reste relativement qualitative, une
étude plus quantitative est indispensable afin @e&ixncomprendre ce mécanisme de formation.

y (mm)

x(mm)

b)

¥ (mm)

()

v (mm)

15
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FIG. 3 — Visualisation de la formation de gouttiet(a gauche) et représentation
des champs de vitesse correspondants (a droiteupalébit total de 0,06 g/min

La figure 3 nous permet de visualiser trois imag@scessives lors de la formation d’'une
gouttelette d’eau dans notre phase organique. le'fast introduite dans la branche supérieure
(verticale sur I'image) tandis que la phase aquetm®posée d’eau et surfactant, est introduite
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dans la branche inférieure (horizontale et suraldigp gauche de I'image). Les trois champs de
vitesse correspondants sont représentés sur céttee nfigure et sont obtenus dans des
conditions similaires a celles utilisées lors d@dutle en écoulement monophasique.

Cette formation peut clairement étre décomposééras phases (comme le décrivait
I'étude de Xuet al. (2006)) : une premiére phase de pénétration gndae dispersée dans la
canal de sortie (a), ensuite une phase de dimmytiogressive de I'épaisseur du film d’eau (b
et c), pour finir par une phase de détachementadgouttelette, induisant une rétraction du
restant de phase dispersée au sein de la jonefiobg mécanisme de formation des gouttelettes
est en fait d0 a un effet couplé de phénomeneombiétion de la phase aqueuse et de
cisaillement de la phase organique sur cette piliapersée. Les champs de vitesse obtenus au
sein de la phase aqueuse nous donnent des indxatione grande importance. Que ce soit
dans le cas des images a, b ou c, des vortex figdemns la partie supérieure de la gouttelette
ainsi que dans la partie inférieure, méme si céwont nettement moins marqués. Ces vortex
sont dus a la présence de forces capillaires ouiete de maniére générale a augmenter la
stabilité des interfaces. L'importance de ces lesuade recirculation sera plus ou moins
marquée en fonction de la mouillabilité des fluides la paroi, de la viscosité des fluides ainsi
que du surfactant utilisé. Les champs de vitessenab peuvent ensuite nous permettre de
déduire les contraintes de cisaillement imposéetagzhase continue sur la phase dispersée.

4  Conclusion

Les micromélangeurs constituent actuellement urieernative particulierement
prometteuse pour produire des gouttelettes monedisp de diamétres donnés. Pourtant
beaucoup d’études restent encore a réaliser, padupe dans le futur, des émulsions a
I'échelle industrielle par ce type de procédés.paafaite compréhension du mécanisme de
formation de gouttelettes reste aujourd’hui un emjeur et pourrait permettre de produire des
émulsions possédant les qualités exactes recherchée les industriels (en terme de
granulométrie et de taille de gouttelettes) entionade la formulation utilisée. Notre travail en
écoulement monophasique nous a permis de validenésures de champs de vitesse obtenus
au sein d’'un micromélangeur en T, de section rectaire, par un dispositif de micro PIV. En
introduisant des phases aqueuse et organique, mésién eau-dans-huile a ensuite été
générée. Les champs de vitesse obtenus nous feemhides informations cruciales quant au
mécanisme de formation des gouttelettes. Les dotésade cisaillement peuvent en étre
déduites et donner des informations qui ne figuaetiellement pas dans la littérature.
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