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Chapitre I

Introduction

L’humanité se développe dans un contexte mondial de diminution des réserves de ma-
tiéres premieres, lié a une demande grandissante suscitée par une activité industrielle intense.
Les ressources énergétiques ne dérogent point a ce constat. Parallelement a la raréfaction des
carburants fossiles, leur emploi conduit a des émissions de polluants infligeant des dégats a
I'environnement. De cela découle cet enjeu stratégique de développer des carburants alterna-

tifs.

Dans ce contexte, le présent travail s’intéresse a la mise en ceuvre de carburants non conven-
tionnels. Le but recherché est la production de biodiesels liquides susceptibles a court terme
d’étres brulés dans des systemes qui transformeraient le pouvoir calorifique de tels carburants
en chaleur, en travail mécanique ou en énergie électrique (applications stationnaires). La valori-
sation de ces matieres sur un plan purement énergétique permet la production de biocarburants
alternatifs. D’apres [Frédéric, 2009], contrairement aux biocarburants de premiere génération
(agro-carburants), les biocarburants alternatifs n’utilisent pas les sources destinées a 1’alimen-

tation animale ou humaine pour leur élaboration.

Pendant cette derniere décennie, une dynamique est observée visant a exploiter le potentiel
de cette filiére. En Région des Pays de la Loire, cette dynamique a principalement été initiée
par le département des systémes énergétiques et environnement (DSEE)! de 1'Ecole des Mines
de Nantes. Sa premiére contribution porta sur la formulation d"un biodiesel émulsionné, mé-
lange composé de 68% de graisse de canard, 15% d’eau, 15% de méthanol et 2% de tensio-actif
[Kerihuel et al., 2005, Kerihuel et al., 2006]. Il s’en est suivi des tests de combustion pour ce com-

bustible afin d’évaluer ses performances énergétiques et environnementales dans un moteur a

Lhitp : //www.mines—nantes. fr] fr|Recherche/ Departement—Systemes— Energetiques—et— Environnement



combustion interne [Kumar et al., 2006]. De cette dynamique une entreprise nommée S3D? est
également née. Cette derniére propose des solutions de valorisation énergétique pour les dé-
chets graisseux, organiques et/ou de la biomasse. La technique d’émulsification a également
été élargie a d’autres sources comme le fuel lourd issu du raffinage de pétrole, dans lequel est

dispersée une fraction d’eau sous la forme de gouttes [Tarlet et al., 2010].

La présence d’eau et plus précisément de gouttes d’eau dispersées dans des graisses ani-
males, de biodiesel ou de fuel lourd joue un réle crucial pendant la combustion. Le phénomene
thermo-physique induit par la présence de ces gouttelettes porte le nom de micro-explosion qui
réduit les émissions des oxydes d’azote (NOXx) et la production de particules carbonées (suies)
[M.S. Kumar, 2009]. Ces résultats sont confirmés récemment par une équipe de chercheurs ja-

ponais usant d'un prototype a échelle industrielle [Tomoaki et al., 2012].

Le terme micro-explosion a été proposé depuis longtemps (au moins depuis 1850 a Astra-
khan en Russie!). Fondamentalement, les mécanismes par lesquels cette réduction de polluants
siegent sont a la fois dans les phases gazeuse et liquide. En effet, la présence d’eau dans la
phase gazeuse, inhibe la formation de suie étant donné qu’elle fournit une source de radicaux
"OH". De plus, la présence d’eau a l'intérieur des gouttes d"huile (goutte d’émulsion), en qua-
lité de dissipateur de chaleur, diminue la température de la flamme et par conséquent limite
la formation des Nox d’origine "themique". Enfin, la vaporisation soudaine d’eau conduit a la
fragmentation de la goutte d’émulsion (effet mécanique) en gouttelettes plus petites (micro-
explosion) avec des temps de combustion plus courts [Jacques et al., 1977, Mattiello et al., 1992]

(voir la figure I.1 ).

Par ailleurs, la quantité d’eau dispersée dans la phase huileuse (biodiesel, graisses, etc.)
influence la qualité de I'émulsion. En présence d’une émulsion de type eau dans huile, au
dela d’une certaine concentration d’eau (20 a 25 % d’eau en masse) le risque d’une inver-
sion de phase, c’est-a-dire la transformation en émulsion de type huile dans eau, est accru

[Akay et Tong, 2000, Galindo Alvarez, 2008].

Sur le plan de sa qualité, la dispersion est évaluée par le coefficient de polydispersité (
P(dy,) = C%; ). Ce coefficient quantifie le taux de dispersion de la granulométrie par rapport

au diametre moyen des gouttes ( dip = % Y d; ). La polydispersité de 1’émulsion est d’au-

hitp : [ Jwww.sol3d.com/

3Source : http : |Jwww.altpetrol.com/en/4a — tech — overview.html
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FIG. L.1: Principe de la micro-explosion.?

tant plus importante que ce coefficient "P(d,,)" augmente [Leal-Calderon et al., 2007]. 11 faut
savoir que la simple présence d"une quantité donnée d’eau dispersée dans la phase huileuse ne
suffit pas; le diametre de dispersion revét une importance non négligeable. [Mura et al., 2010,
Mura et al., 2012] montrent par exemple que le diametre moyen arithmétique (di9) optimum
pour ces gouttes d’eau dispersées doit avoisiner 5 ym afin d’optimiser efficacement la combus-
tion. Une étude récente [Ali M. A Attia, 2014], menée dans des conditions réelles de combustion

au sein d’'un moteur a confirmé 1'impact de la granulométrie d’un diesel émulsionné (a frac-

Qe
Qet+Qp

(NOx) et de particules carbonées (suie) dans un moteur a combustion interne. La structure

tion moyenne d’eau constante ) sur les performances, les émissions des oxydes d’azote
de I’émulsion a un effet évident sur les performances du moteur et donc la combustion.
Un biodiesel émulsionné contenant des gouttelettes d’eau de grande taille produit moins
d’émissions d’oxydes d’azote (NOx), tandis que les plus petites gouttelettes d’eau réduisent
les émissions d’hydrocarbures imbrilés et la fumée d’échappement, d’ou le caractere béné-

fique de la polydispersité de 1'émulsion.

Une fois mise en évidence la nécessité de disperser 1’eau plus ou moins finement, pour
optimiser la combustion d’un diesel émulsionné, on se heurte a d’autres difficultés. Il s’agit
de contraintes principalement liées au procédé d’émulsification employé (voir la figure 1.2).
Parmi ces contraintes figurent : les instabilités thermodynamiques liées a la constitution physi-
cochimique des émulsions qui limitent par exemple la durée de stockage [Abismail et al., 1999,
Galindo Alvarez, 2008]. Ajouté a cela, I'emploi des ressources mentionnées précédemment

(graisses animales, fuels lourds ou méme les huiles) qui sont trés visqueuses, en guise de phase

3



continue, rend le procédé d’émulsification énergivore.

W Biodiesel et Huile /

0%
6o0 Procedé
Fuel lourd / 3030 o
o..o.. mécanique
' Graisse animale /
Phase Phase Biodiesel
continue aqueuse émulsionné

FIG. 1.2: Principe d’émulsification.

La littérature scientifique recense un nombre considérable de technologies de mélangeurs,
permettant de réaliser des émulsifications. Une premiere classification de ces systémes est pro-
posée par [H.A. Schubert, 2004] ; il les répartit en deux grandes catégories a savoir : les mélan-
geurs non-mécaniques et les mélangeurs mécaniques. Ces derniers sont largement employés
et se composent des systémes suivants : rotor-stator, haute pression, ultrasons et enfin des sys-

temes a micro-pores.

Les systémes mécaniques sont nombreux et ils emploient des technologies de dispersion
variées. Ces technologies peuvent étre qualifiées de : complexes ou simples, onéreuses ou non,
difficiles ou faciles a maintenir en état de fonctionnement. Dans ce travail, le choix d’une tech-
nologie d’émulsification, s’est orienté vers des micro-systémes. En ce qui concerne les versions
de ces systemes testées lors de cette étude, elles sont de conception simple et permettent de
traiter des débits suffisamment élevés pour alimenter des chaudiéres de moyenne puissance
(< 60 kW). Les micro-mélangeurs sont des systémes miniaturisés réputés pour offrir des avan-
tages en terme d’intensification des procédés [Kockmann, 2008]. La production d’émulsion de
type huile dans eau dans des micro-mélangeurs est un sujet relativement bien éprouvé et docu-
menté [Leal-Calderon ef al., 2007]. En revanche, la formation d"une émulsion de type eau dans
huile constitue d"une maniére générale une opération moins triviale car elle implique la mise
en jeu de niveaux d’énergie plus élevés. Ceci explique sans doute que cette problématique soit
aussi peu présente dans la littérature. Le choix de cette technologie s’appuie, en ce qui concerne
notre étude, sur des résultats prometteurs issus d"un ensemble d’études menées précédemment
au laboratoire GEPEA [Ait Mouheb, 2010, Nedjar et al., 2011, Montillet et al., 2013]. Les poten-
tialités de la géométrie en croix des micro-canaux de taille sub-millimétrique ont en effet été

investigués s’agissant du mélange liquide-liquide et du fractionnement liquide-liquide.
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Concernant les systemes de fractionnement usant de la technologie des micro-canaux, deux
modes de classification des procédés sont proposés dans ce paragraphe. En premier, une clas-
sification basée selon la configuration des canaux : on y trouve la géométrie en T (T5unction)
[De Menech et al., 2008, Gupta et al., 2009], la géométrie en co-courant (Co-flowing)

[Guillot et al., 2007, Guillot et al., 2008] et enfin la géométrie en flow-focusing [Anna et al., 2003,
Ong et al., 2007] (voir la figure 1.3).

...........................................................................................................

= i = |

§ T | — H T |

i 1 — o — i
T-junction Flow-focusing Co-flowing

FIG. L.3: Forme géométrique des canaux [Zhao et Middelberg, 2011].

Une seconde classification est proposée, selon le mécanisme de formation des gouttes, lui
méme engendré par les conditions d’écoulement appliquées. Trois mécanismes ont été décrits
dans la littérature : compression (Squeezing) [Garstecki et al., 2006, Xu et al., 2008], égouttement

(Dripping) [Cramer et al., 2004] et jaillissement (Jetting) [Utada et al., 2007, Li et al., 2011] (voir

la figure 1.4).

(a) - Compression (b) - Egouttement (¢) - Jaillissement
( Squeezing) (Dripping) ( Jetting )

FIG. 1.4: Mécanismes de formation des gouttes [Sivasamy et al., 2011, Guillot et al., 2008].

Les écoulements appliqués a travers le systeme micro-fluidique en croix développé dans
cette étude ( voir la figure 1.5 ) se situent dans le régime laminaire. Cependant, Les débits de
production d’émulsion dans notre étude sont de I'ordre de 60 a 100 mL /min, ce qui correspond
a une gamme d’investigation plutot élevée comparativement a ce qui est observé dans la litté-

rature. Les nombres capillaires correspondants, définis par les forces générées dans le champ

5



d’écoulement, qui déforment les gouttes, en opposition aux forces de la tension inter-faciale qui

_ McUm

résistent a la force de déformation (Ca o compris dans l'intervalle [3 - 8]), sont nettement
au-dessus de ceux recensés par la littérature scientifique ( Ca < 1,5 ) pour la méme gamme de

dimensions de canaux.

FIG. L5: Micro-systéme congu pour 1'émulsification.

Afin d’étudier la faisabilité de I'emploi d"un tel dispositif pour une utilisation en tant que
systeme de dispersion en ligne, ce travail de recherche s’est penché sur différents aspects
comme le dimensionnement et I’amélioration du design des micro-systémes. L'objectif prési-
dant aux investigations étant d’obtenir un rapport qualité d’émulsion sur consommation éner-
gétique acceptable. A cet effet, la compréhension des mécanismes régissant le fractionnement

a été approché par une caractérisation de I’écoulement au sein des micro-mélangeurs.

Le manuscrit restituant les apports de cette étude est organisé en "six" chapitres. Cette in-
troduction en est le premier. Elle est suivie du second chapitre qui réunit 'état des connais-
sances dans le domaine de la dispersion liquide/liquide. Nous nous attardons davantage sur
les micro-systéemes de dispersion en nous focalisant sur les écoulements diphasiques siégeant
dans les différentes géométries de micro-systemes. Nous présentons également a la fin de ce

chapitre la stratégie adoptée dans le but de mener a terme cette étude.

Le troisieme chapitre contient une description des dispositifs expérimentaux utilisés. Deux
méthodes expérimentales ont été mises en ceuvre : la visualisation a haute fréquence permet-
tant de caractériser '’hydrodynamique de 1’écoulement au sein du micro-canal et la technique
d’extinction laser employée afin de cartographier les zones de fractionnement liquide/liquide
dans le micro-canal. La caractérisation de l'efficacité du procédé d’émulsification est effectuée

par microscopie optique.



Le quatriéme chapitre réunit les résultats des tests d’émulsification menés sur des micro-
canaux de différentes géométries, congus pour cette étude. Des résultats concernant une étude
de I'hydrodynamique du fractionnement au sein de ces micro-canaux sont également rappor-
tés. Le micro-systeme "300-600" s’est distingué par rapport au autres micro-systémes par une
génération d’importantes forces de fractionnement dans 1’écoulement de I'émulsion et une
force développée par unité de volume d’émulsion F, importante, tout en obtenant une gra-
nulométrie dont le diametre moyen reste voisin de 10 um. Les résultats d’émulsification eau
dans huile obtenu a l'aide du "300-600" sont analysés en détail dans le cinquieme chapitre. Ce
chapitre propose une analyse des données aboutissant notamment a des corrélations adimen-

sionnelles permettant de prévoir le fractionnement.

Dans le sixiéme et dernier chapitre sont présentés, en guise de proposition de perspectives,
les résultats d"une connexion en série de deux micro-canaux. Cette étude s’intéresse notamment
a la dépense énergétique, sous forme de chute de pression, engendrée par I'emploi d'un micro-
canal supplémentaire, comparativement a l'effet engendré sur la granulométrie de I’émulsion.
A laide de la visualisation a haute fréquence, une explication des mécanismes gouvernant le

fractionnement des gouttelettes aux second micro-canal a été également réalisée.



Chapitre 11

Etat de I’art bibliographique

Sommaire
IL1 Introduction . ...... ... ... ... 8
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I1.5.1 Dispersion liquide-liquide dans les micro-canaux . ............. 35
I1.5.2 Les écoulements diphasiques dans les micro-canaux . ........... 36
1153 Lesjetsenimpactconfinés. . . . ......................... 41
I1.5.4 Vitesses d’écoulement et diametres représentatifs de gouttes recensés . . 42
II.6 Diffusion de la lumiére pardesgouttes . ....................... 43
IL7 Conclusion. . . ... .. ...ttt 48

1.1 Introduction

C e chapitre présente une syntheése bibliographique sur les connaissances de base nécessaires pour

aborder un sujet qui traite d’émulsification. Dans un premier temps, il est essentiel de rappeler
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des notions telles que la définition d'une émulsion, les mécanismes présidant a sa formation et également
les moyens de caractérisation. Les mécanismes de déstabilisation thermodynamiques possédent égale-

ment un intérét de premier plan permettant de cerner la physicochimie des émulsions.

Le renseignement des conditions intrinseques pour chaque phase (la viscosité, la tension de surface
et le diametre moyen) ou encore des conditions contextuelles ( les vitesses d'écoulement des phases et
le diametre hydraulique des canaux) est nécessaire. Contrairement a un procédé statique, une émulsion
formée a I'aide d’un procédé continu nécessite la maitrise de tels parametres dans le but de renseigner
sur Uefficacité du procédé. De plus, selon [Boutier, 2012], en écoulement diphasique la détermination de
la granulométrie des gouttes demeure une aide trés précieuse dans le but d’appréhender les phénomenes

physiques au sein des écoulements.

Enfin, un recensement des mécanismes de fractionnement liés i la génération d’écoulements confinés
dans des micro-canaux plus au moins complexes est nécessaire afin de bien positionner la contribution

du présent travail.

Note : Ce présent chapitre contient des zones grisées et précédées du signe suivant WiN
Ces vignettes permettent de relier les informations compilées pour cette recherche bibliographique au
procédé d’émulsification étudié dans ce travail. On retrouvera de telles vignettes dans d’autres parties de

ce rapport.

II.2 Formation et physicochimie des émulsions

Par définition’, le terme émulsion est tirée du latin : emulsus, de emulgere et en Frangais :
traire, extraire. Ce terme désigne aujourd’hui un systéme comprenant au moins deux phases

immiscibles, dont I'une est dispersée dans ’autre [Brochette, 1999].

L’émulsification est le processus permettant le mélange d’au moins deux liquides immis-
cibles. Cette opération qui consiste a disperser, sous forme de gouttelettes, une phase liquide
dans un autre liquide immiscible (dispersion liquide-liquide) nécessite une dépense d’éner-
gie mécanique conséquente qui permet de vaincre la tension a l'interface des liquides immis-
cibles 7./, La taille des gouttes dispersées est intimement liée a la quantité d’énergie dépensée

[Brochette, 1999, Galindo Alvarez, 2008].

'http :/ /www.larousse.fr/encyclopedie /divers /émulsion /47412
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FIG. IL.1: Emulsions simples [Galindo Alvarez, 2008].

Dans le cas d'une émulsion simple II.1, on distingue alors une phase dispersée et une phase
continue. On parle d’émulsion de type eau dans huile (e/h, voir la figure II.1-a), si la phase
continue représente la phase lipidique. Dans le cas contraire, on parle d"une émulsion huile
dans eau (h/e, voir la figure II.1-b) si la phase continue est composée de molécules électrique-

ment polaires (phase aqueuse) [Brochette, 1999, Salager, 2000].

A titre indicatif, la figure 1.2 recense d’autres types d’émulsions pouvant étre produites.

Il s’agit d’émulsions multiples dont la complexité croit avec le nombre de dispersions d"une

phase dans 1’autre [Galindo Alvarez, 2008].

D3

S

(a) e/h/e {(b) e/h/e {c) e/h/e (d) e/h/e/h/e

FIG. I1.2: a - Emulsions multiples simples, b - Emulsions multiples remplies, ¢ - Emulsions

multiples trés remplies, d - Emulsions multiples complexes [Galindo Alvarez, 2008].

En considérant le diametre moyen des gouttes dispersées comme moyen de distinction,
les émulsions peuvent étres réparties en trois groupes, a savoir : micro-émulsions (0,001-0,1
pm), mini-émulsions (0,1 - 1um) et macro-émulsions (0,5 - 100pum). Les deux dernieres caté-
gories sont instables sur un plan purement thermodynamique, ce qui conduit a la coalescence
des gouttes et la séparation de phases [Windhab et al., 2005]. Schématiquement, la stabilité des
émulsions est inversement proportionnelle au diametre des gouttes de la phase dispersée. Mais

elle dépend également de la nature dispersée ou non de la taille des gouttelettes. La limite
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de stabilité d'une émulsion est estimée a 0,1 xm de diametre moyen des gouttes, au-dessus de
cette limite les émulsions sont considérées instables [Zendejas, 2007]. Macroscopiquement, 1’as-
pect (couleur, opacité) d"une émulsion dépend également de la granulométrie (voir le tableau

IL1).

Taille des gouttes Aspect de I’émulsion

> 1,0 um Laiteux

0,1-1,0 pm Bleu - blanc (Effet de Tyndall)
0,05-0,1 um Gris (Semi - transparent)

< 0,05 um Transparent

TAB. I1.1: Aspect global des émulsions en fonction du diametre des gouttes représentatif

[Zendejas, 2007].

I1.2.1 Meécanismes de déstabilisation des émulsions

Comme explicité plus haut, les émulsions possédent un caractére thermodynamique in-
stable, ceci conduisant inéluctablement a la séparation des phases. Ce constat demeure valable
en présence d’émulsifiants car tout systeme a tendance a regagner son état d’énergie stable
(séparation des phases). Les phénomenes physicochimiques conduisant a cette séparation de
phases sont énumérés ci-apres (voir la figure I1.3). D’apres [Galindo Alvarez, 2008] ces phéno-
menes peuvent étre classés en deux grandes catégories : les phénomenes réversibles et non-

réversibles.

a) Sédimentation (e/h) et crémage (h/e)

La sédimentation de la phase dispersée dans le cas d'une émulsion (e/h) est une précipi-
tation de la phase dispersée, contrairement au crémage qui lui est une ascension de la phase
dispersée dans une émulsion (h/e). L'apparition de ces phénomeénes physiques est le résultat
d’une déstabilisation des émulsions dont le moteur est constitué respectivement par la pesan-

teur et la poussée d’Archimeéde.

Bien que le systéme soit nécessairement en équilibre cinétique, les gouttes d"une phase dis-
persée sont animées de mouvements induits par des forces d’attraction et de répulsion (Les
forces de Van der Waals, le mouvement brownien, les interactions électriques, etc.). Cette com-
pétition des interactions entre les gouttes, ajouté a l'effet de la pesanteur ou la poussée d’Ar-

chimede aboutit & une non homogénéité de I’émulsion laissée sans agitation.
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Mirissement Coalescence Inversion
d'Ostwald de phase

FIG. I1.3: Les phénomenes intervenant dans la déstabilisation des émulsions

[Abismail et al., 1999, Cancelier et Poux, 2004, Galindo Alvarez, 2008].

Considérons maintenant la vitesse de sédimentation "v;" d’une goutte de rayon "r", de
masse "m", plongée dans une phase continue de viscosité "j.". Cette goutte étant soumise a
une force due au champ de pesanteur (F' = m g), sa vitesse de déplacement va augmenter.
Du fait des frottements de la goutte sur le fluide constituant la phase continue, une résistance
visqueuse se développe proportionnellement a la vitesse de la particule (loi de Stockes valable

dans le cas des dispersions diluées) : R = 6 7 1. 7 v [Brochette, 1999].

Lorsque ces deux forces se compensent, la particule atteint sa vitesse limite, qui est la vitesse

de sédimentation :
mg  2Apg 2

(IL.1)

Us

:67r,uc7“ 9 pe

Avec

v, : vitesse de sédimentation [m/s],

m : masse apparente des particules [kg],

g : accélération terrestre [m/ s?].

Ite : Viscosité de la phase continue [Pa.s],
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— r:rayon des particules [m],

— Ap : différence de masse volumique entre goutte (p,) et phase continue (p.), avec Ap =

Pc— Pd [kg/m3]~

b) Floculation

La floculation a pour origine une "adhésivité" des gouttelettes, elle résulte d"une compé-
tition entre agitation thermique et forces de Van der Waals. Les gouttelettes d'une émulsion
sont en effet animées d’un mouvement brownien, qui induit des chocs entre gouttelettes. Si
une interaction attractive suffisante existe entre les gouttes ainsi mises en contact, elles restent

associées [Brochette, 1999].

c¢) Coalescence

la coalescence, qui est le phénomeéne de dégradation ultime des émulsions. La coalescence
est 'inverse de l'étape de dispersion : deux ou plusieurs gouttes vont fusionner pour former
une goutte plus grosse. Le processus se répétant, la phase dispersée dé-mixe, et I’on revient
au systeme diphasique de départ. Tous les phénomenes qui favorisent un rapprochement du-
rable des gouttes placent le systeme dans une situation a priori favorable a la coalescence.
Les mécanismes intimes de la coalescence sont encore mal connus, mais la physique des films
minces (séparant deux gouttes en contact) est un domaine actif de la recherche contemporaine

[Brochette, 1999].

L'épaisseur critique hc, en dessous de laquelle deux gouttes sont susceptibles d’étres dé-
stabilisées, est obtenue en équilibrant la pression de disjonction du film entre les gouttes et
leur pression capillaire. Elle dépend de la présence de tensioactifs, de la viscosité de la phase
continue. Dans le cas général, son expression est donnée par [Abdou Rachid Thiam, 2010] :

Ap R?
he =0,48 (2L L

) (IL2)
Avec:

— Ry, : désigne le rayon du film [m],
— Ay :la constante de Hamaker qui est de I'ordre de 1072 J,

— ~: tension inter-faciale [N /m].
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Par exemple, en prenant deux gouttes qui forment un film interstitiel d’huile de
tournesol de 50 ym de rayon et une tension de surface de I’ordre de 33 mN/m, on

trouve une épaisseur critique de 140 nm.

d) Mirissement d’Ostwald

Le marissement d’Ostwald est favorisé par la présence d'une granulométrie dispersée et
d’autre part de la surpression de Laplace. A I'issue d’une opération d’émulsification, une po-
pulation de gouttelettes de taille généralement non homogene est produite (polydispersion).
Dans chaque classe de taille existe une surpression de Laplace différente, laquelle est plus
élevée pour les faibles tailles de gouttelettes. L'existence de cette surpression implique que
le potentiel chimique dans les petites gouttes est plus élevé que dans les grosses gouttes. Le
retour vers 1'équilibre thermodynamique s’accompagne donc d’un flux de matiere des pe-
tites gouttes vers les plus grosses gouttes, au travers de la phase continue. Les petites gouttes
disparaissent au profit des plus grosses, et la granulométrie s’en voit modifiée. La relation
de Lifshitz-Slezov-Wagner permet de décrire le taux du murissement "w," [Brochette, 1999,

Cancelier et Poux, 2004] :

_dr® 8 V2 S Dy

29 .3
YT T 9RT (I:3)

avec :

— ws : taux de murissement [m?3/s],

— r:rayon de la goutte [m],

t: temps [s],

R : constante universelle des gaz [J/mol.K],

T : température [ K],

~ : Tension interfaciale [N/m)],

V. : volume molaire de la phase dispersée [m?/mol],

— Dy : coefficient de diffusion [m?/s],

— S:solubilité de la phase dispersée dans le milieu continu [mol.m™3].

e) Inversion de phase

L'inversion de phase est le phénomeéne par lequel la phase dispersée devient la phase conti-

nue. L'inversion de phase peut étre réalisée en changeant la température du systeme, par chan-
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gement de la fraction volumique des phases, par addition de sels ou en imposant des flux

particuliers ; par exemple un écoulement d’élongation [Akay et Tong, 2000].

Ce processus est défini par certains auteurs comme un événement catastrophique, car il est
un changement soudain et dramatique de la morphologie de la dispersion due & un change-
ment cependant progressif dans les conditions expérimentales. Paradoxalement, 'inversion de
phase peut parfois étre considérée comme un phénomene tout a fait recherché et volontaire-
ment provoqué pour la formulation d’émulsions, notamment pour 1'industrie pharmaceutique

ou encore cosmétique [Preziosi et al., 2013].

I1.2.2 Le role des émulsifiants

Les phénomenes de déstabilisation énoncés plus haut induisent inévitablement une sépa-
ration des phases constituant toute dispersion. Il est connu que pour obtenir une dispersion li-
quide/liquide plus stable, il est nécessaire d’utiliser un agent de liaison soluble dans I'une des
phases afin d’obtenir une interpénétration possible des deux phases immiscibles. Ces agents
de liaisons appelés émulsifiants prolongent cette stabilité dans le temps par exemple pour un

stockage éventuel a long terme.

[Mcclements, 2005] décrit I’émulsifiant comme étant toute substance tensioactive qui est
capable d’étre absorbée a l'interface liquide-liquide et limitant les instabilités citées plus haut
(I.2.1, 11). Idéalement, I"émulsifiant doit étre absorbé rapidement a 'interface au cours de ’ho-
mogénéisation, réduire la tension inter-faciale et empécher la coalescence des gouttelettes. En
outre, il est souvent important que I’émulsifiant forme une membrane afin d’empécher 'agré-
gation inter-faciale des gouttelettes (floculation et/ou coalescence) dans les conditions envi-
ronnementales, au cours de fabrication des émulsions, leur transport, leur stockage et/ou leur

utilisation.

[Larpent, 1995] indique que le terme anglais de ces substances est SURFACTANT, une abré-
viation de SURFace ACTive AgeNTS (agent de surface actif). Ces molécules tensioactives com-

portent deux parties de polarités différentes :

— Une partie apolaire, hydrophobe, lipophile, présentant une affinité pour les phases lipi-

diques soluble dans ces phases,
— Une partie polaire, hydrophile, présentant une affinité pour I'eau (soluble dans 1'eau).

Les deux propriétés essentielles des composés tensioactifs qui permettent de comprendre
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les phénomenes observés et qui déterminent leurs domaines d’application sont :

— l'adsorption aux interfaces qui provoque une diminution des tensions inter-faciales. Ce

phénomene facilite le fractionnement des gouttes (dispersion) ;

— l'auto-agrégation en solution ou micellisation, qui gouverne les propriétés de solubilisa-

tion et de micro-émulsification.

Téte polaire hydrophile

Queue hydrophobe

Environnement continu huileux Environnement continu aqueux

FIG. I.4: Schéma d'une goutte d’eau dans 'huile (émulsion e/h a gauche) et d'une goutte

d’huile dans I'eau (émulsion h/e a droite) en présence d’émulsifiant [Guilbot, 2006].

D’apres [Metijevic, 1969], pour une émulsion se trouvant dans des conditions d’équilibre,
il existe une concentration en émulsifiant définie a l'interface qui augmente en fonction de la
concentration dans le milieu jusqu’a ce que la dite concentration micellaire critique (CMC) est
atteinte. Si tel est le cas, l'interface est entierement recouverte d’un film de surfactant. La dé-

pendance de la tension inter-faciale d’équilibre "y" a la concentration de I’émulsifiant du milieu

"C." peut étre approchée en utilisant 1’équation de Szyskowski, comme explicité ci-dessous :

v =0 — k1 In(1 + k2 Ce) (IL.4)

Avec:

~ : tension de surface a l'instant t,

~o : tension de l'interface initialement,

k1 et ko : étant des constantes d’ajustement,

— Comu : la concentration de 1’émulsifiant.
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La concentration en émulsifiant a I'interface par unité de surface interfaciale "I'" & tempéra-
ture constante "T" est donnée par l'isotherme de Gibbs [Windhab et al., 2005]
1 0oy

L= wromc” (IL.5)

Avec:
— R: Constante universelle des gag parfaits avec R = 8,314 ] /mol K,
— v : Tension inter-faciale,

— Comu @ la concentration de I"émulsifiant.

a) Labalance hydrophile/lipophile, HLB

Le rapport HLB est une grandeur caractéristique d"un émulsifiant permettant de préciser sa
nature plutot hydrophile ou lipophile. En d’autres termes, HLB exprime le rapport entre la pro-

portion des groupements hydrophiles et la longueur de I’enchainement lipophile. [Poré, 1992].

Ainsi, le parametre HLB qui augmente avec le caractere hydrophile du tensioactif, a été
défini par Griffin en 1949. Il est facilement accessible par le calcul dans le cas des tensioactifs
non-ioniques : il est d’ailleurs souvent précisé par les fournisseurs [Larpent, 1995]. Le clas-
sement des HLB se fait dans I'échelle de DAVIES, comprise entre 1 a 20 [Davies, 1957]. Les
émulsifiants a caractere lipophile sont identifiés par un HLB inférieur a 9 (HLB < 9). Dans le
cas ol le HLB est compris entre 11 et 20 le caractere hydrophile est dominant [Poré, 1992].

La figure IL.5 réunit une indication des valeurs HLB caractérisant I'obtention des différentes
émulsions. Cette figure est issue de la superposition de trois sources bibliographiques réunies

sur un méme schéma.

Un mélange d’émulsifiants peut étre formé pour permettre une meilleure émulsification,
pour cela on définit une valeur de HLB nommée HLB requis (HLBR) ou critique. La formule

pour calculer la valeur du HLBR ou critique est donnée ci-dessous :

HLBR:( Memul xHLBemu1)+( Memu2 XHLBWWQ) (IL6)

Memul T Memu2 Memul T Memu2

Avec :
— Memu1 €t Memy2 : les masses respectives de I'émulsifiant 1 et 2,

— HLBemy1 et HLBep,2 : les valeurs de HLB respectives de I'émulsifiant 1 et 2.
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FIG. IL5: Echelle HLB pour les différents types de dispersions [Boyd et al., 1972, Poré, 1992].

Dans le cas ot un seul émulsifiant est employé (memui = Memu2 = Memau), 1la formule 11.6

ci-dessus prend la forme suivante :

HLBR = memy x HLB, (1L7)

II.3 Caractéristiques des émulsions

II.3.1 La viscosité des émulsions

Einstein (1911) est le premier a établir un modele des viscosités pour les suspensions colloi-
dales tres diluées (avec un espacement entre les particules supérieur a leur diametre), dans les-
quelles n’existe aucune interaction entre les particules. Ces particules sont considérées comme

étant parfaitement sphériques (spheres solides) [Farah et al., 2005, Sherman, 1962] :
fte = e (L+a pg+b @y +cgl) (IL.8)
Avec:
— pe @ la viscosité de I’émulsion [ Pa.s],

— W :la viscosité de la phase continue [Pa.s],

— g : C'est la fraction volumique de la phase dispersée,
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— a, b, ¢ : constantes consignées dans le tableau II.2.

a b c Référence
4-5 - - (e/h) Ambers, W. A, Doctorate Thesis (Utrecht 1957).
23-28 0-9,7 - (/1) sherman, P, J. Soc. Chem. Ind. Lond. SupplIssue No. 2, S 70 (1950).
1,5-2,3 1,6-8,5 - (h/€) Tawab, M. A. and S. G. Mason, Trans. FaradaySoc. 54, 1712 (1958).
1,5-2,3 1,6-85 - (h/€) Van der Waarden, M., . Colloid Sci. 9, 215(1954).

TAB. I1.2: Les constantes de 1’équation d’Einstein pour les émulsions diluées [Sherman, 1962].

Une autre expression de I'équation I1.8 est proposée par [Taylor, 1932] en considérant 'in-
fluence des viscosités des deux phases de ’émulsion. Cette loi est valable pour une faible den-

sité de concentration la phase dispersée (émulsion diluée) [Farah et al., 2005].

o[ 5]
Avec:
— e Viscosité de I’émulsion,
— g Viscosité de la phase dispersée,
— pc @ viscosité de la phase continue,
— p :le rapport des viscosités dynamiques ( p = %),

@q : C'est la fraction volumique de la phase dispersée.

% N.B. : Ces expressions donnant la viscosité des émulsions ne sont valables que dans
une plage restreinte de température ; généralement elle sont utilisables a température constante

[Farah et al., 2005].
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A

A titre d’exemple, considérons des émulsions de type (e/h) dont le pourcentage
d’eau dispersé n’excede pas 15% (¢maz = 0, 15), une huile de tournesol commerciale
est utilisée en guise de phase continue (u. = 52,2.107% Pa.s 4 25°C) et de I'eau en
guise de phase dispersée (g = 0,91.107% Pa.s a 25°C). Le rapport des viscosités
entre les deux phases est : p = 1,74.1072. Avec 15% de dispersion d’eau (p = 0, 15)
on obtient une viscosité relative de 1’émulsion égale a : p, = 1,1539 Pa.s. Dans ce
cas la viscosité de ’émulsion sera égale a : piepmur = for X pic = 60, 2.10"2Pa.s. Par ce
calcul on vérifie I’augmentation de la viscosité de ’émulsion par la dispersion

de gouttelettes d’eau.

L'emploi des propriétés des deux phases énoncées ci-avant permet de représen-
ter graphiquement cette équation (I1.9). Pour une phase continue (huile de tourne-
sol) et une phase dispersée (eau) dont la viscosité dynamique est respectivement
pe = 52,2.1073 Pa.s et yg = 0,91.1072 Paus, la figure 11.6 représente l'influence de la
fraction volumique de la phase dispersée ¢, sur la viscosité dynamique de 1’émul-
sion f.. On remarque que I'augmentation de la fraction de phase dispersée fait

croitre la viscosité dynamique de 1"émulsion.

La figure I1.7 représente 1'influence de la viscosité dynamique de la phase conti-
nue /. sur la viscosité dynamique de I’émulsion obtenue et pour une fraction volu-
mique de la phase dispersée o, allant de 0 a 15 %. La viscosité de la phase dispersée

étant maintenue constant a p4 = 0, 91.1073.

I1.3.2 Caractérisation des émulsions (Granulométrie)

La caractérisation d'une émulsion par la détermination de la taille des gouttes est tres em-

ployée. Généralement, la structure d’une émulsion est caractérisée par sa distribution statis-
tique des tailles de gouttes. D’apres [Jurado et al., 2007], 1a distribution de taille de gouttelettes
influe les propriétés de 1’émulsion : dans les aspects tels que la vitesse de dégradation, la sta-
bilité a long terme, la résistance a 1’écrémage, la texture et ’apparence optique, la viscosité,
l'efficacité physiologique, et réactivité chimique comme, par exemple, dans la cinétique des ré-

actions de polymérisation ou dans des réactions catalysées par la lipase ot1 la zone inter-faciale

entre I'huile et la phase aqueuse a une forte influence.

La caractérisation expérimentale d"une distribution des tailles de gouttes d"une émulsion

conduit a ’obtention d"une série discrétisée de données. La fonction de distribution de proba-
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FIG. IL6: Influence de la fraction volu- FIG. IL.7: Influence de la viscosité de la
mique dispersée ¢ sur la viscosité de phase continue p. sur la viscosité de
I'émulsion fiemu pour pi. = 0,052 Pas.s et I'émulsion fiemq pour g = 0,001 Pas.s et
T constant, selon 1’équation I1.9. T constant, selon 1’équation I1.9.

bilité (en anglais : Probability Distribution Function ou p.d.f.) permet de décrire la distribution
de taille des gouttes d’émulsions [Pena, 2003]. La distribution de type log-normale demeure
la plus fréquemment répandue pour la description des dispersions d’émulsions; elle posséde
pour expression :

1 _ (in(dg)-my,,)*?

dy:dig,00) = ————€ 2%k .10
f( g 10 g) ngln\/ﬂ ( )

Avec:

- dg : diametre d"une gouttelette dispersée en [pum],

1+O'g)
4

— 0oy, ¢ écart-type du logarithme du diametre de gouttelettes (oy,, = In -
10

2
- my, : moyenne arithmétique des diametres de gouttelettes (my,, = log / (Ugi#.g)).

D’autres distributions statistiques sont rencontrées pour décrire les émulsions et sont réunies
sur la figure IL.8.

La fonction cumulative de la distribution log-normale est donnée par 'expression ci-dessous :

c.d.f. =% [1 +erf(m(\d/g§)—_ﬂ%):| (IL11)
Tin

avec :

— erf :la fonction erreur de Gauss avec er f(z) = % o e at,
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FIG. IL.8: Distributions de taille de gouttes retrouvées couramment dans les émulsions

[Pena, 2003].

Le diametre moyen des gouttes est treés employé pour caractériser une émulsion. Un dia-
metre moyen peut cependant étre calculé de différentes manieres, comme par rapport au dia-
metre, par rapport a la surface ou au volume des gouttelettes. Le tableau 11.3, réunit différents
diametres caractéristiques qui sont proposés dans la littérature scientifique. Ces diametres ré-
pertoriés possedent un sens physique significatif. En guise d’exemple, le volume moyen d,
correspondant a la taille d"une population de gouttes mono-dispersée dont le nombre atteint
no et de volume vy présent dans I'émulsion initiale. De méme, le diameétre moyen de Sauter
dss est la taille de gouttes ayant le méme rapport volume-surface comparativement a la popu-
lation totale [Pena, 2003]. Cette mesure moyennée est largement utilisée dans le domaine des
sprays pour évaluer les caractéristiques de 1’atomisation des gouttelettes, le diametre moyen
de l'échantillon est disponible malgré la poly-dispersion qui affecte la population considérée
[Mura et al., 2010]. Nous avons en outre introduit un autre diameétre moyen. Celui-ci est cal-
culé a partir de I'inverse de la moyenne du diameétre de la gouttelette porté a la puissance -1,

il est noté d; ;.

Le nombre de gouttes ( n; ) nécessaire pour une analyse granulométrique est primordial. Le
principal critere utilisé ici pour estimer le nombre suffisant de gouttes a atteindre pour un test

est la stabilisation de 1’écart-type ( o, ) du diametre moyen ( dy¢ ) (voir la figure I1.9).

Du fait de I'importance du diametre représentatif de I’échantillon, un second critere est em-
ployé pour estimer la population de gouttes suffisante. L’échantillon statistiquement nécessaire
( "min ) est tiré du rapport de 1’écart-type ( o, ) et du diametre moyen (dig ), appelé également
polydispersité ( P(dy) ), voir ci-dessous :

99

P(dyo) = T (IL.12)

avec :
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Description Symbole Distribution discrete
. L. E,’le d; ng
Moyenne arithmétique dig ou dgy S
172
. Z,l;:l d? Uz
Moyenne surfacique ds ( S
173
. wk L ddn,
Moyenne volumique d. ( S i h )
i=1 """
.. Eil df ng
Moyenne linéique do1 T din,
. N sk ad n; 2
Moyenne volume-diametre d31 S
i=1 @iTli
- S 2F ddn,
Diametre de Sauter dso S
i=1 %5 T
Eﬁld?”%
Moyenne de De Brouckere dym OU dyyim, STy
=1 @5 M
Inverse de la moyenne des dia- sk g la \h
i=1 @4 i
I . dl/ d ( E}.‘ n; )
metres inverses =t

TAB. I1.3: Les expressions des différents diametres caractérisant les émulsions [Pena, 2003].
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FIG. I1.9: Test d’arrét de I’analyse granulométrique.

— djp : moyenne arithmétique des gouttes (voir le tableau I1.3),
— 04 : étant I'écart type.

L’échantillon statistiquement nécessaire ( n,i, ) peut alors écrit sous la forme suivante :

- (P 201012 -

G

avec:
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— Gy : estla gamme de l'incertitude consentie,

— «: le quantile de 1’échantillon de gouttelettes qui permet de partager 1'étendue des va-
leurs de diametres en a sous-ensembles d’effectifs égaux, de plus a est compris entre 0 et

1.

Dans l’ensemble des résultats présentés pour le travail d’émulsification via les micro-canaux,
on choisit une incertitude de 10 % c’est-a-dire que G; = 0,1. L’étendue de I’échantillon est ré-
parti en sous-ensembles d’une largeur de 2,5 %, c’est a dire o = 0,025. Pour cette valeur du
quartile (o = 0,025) les tables de la loi normale de distribution permet de donner une valeur au

terme u(1 - a/2) égale a 2,58.

La taille minimale de 1’échantillon nécessaire sera exprimée comme suit :

Nomin = (25,8 . P(d10))? (IL.14)

La granulométrie d"une émulsion renseigne sur la qualité de la dispersion, il existe un autre
parameétre tout autant important pour évaluer la qualité de la dispersion. D’apres
[Leal-Calderon et al., 2007] dans le cas de procédés favorisant la dispersion des dimensions de
gouttes, la polydispersité est un parametre employé afin d’évaluer la distribution des diametres

des gouttes autour d’une valeur moyenne "do".

[Mabille et al., 2003] ont réussi a établir la relation entre le rapport des viscosités "p = pq/ pic"
et la dispersion de la granulométrie de I'émulsion "P(d0)". L'émulsion employée est une dis-
persion d’huile silicone (up, = 250 Pa.s) dans une phase aqueuse contenant 3% en masse d'un
mélange d’émulsifiants (du C;oEs5 et du C12E5 désignée par Ifralan 205) et 97 % d’eau. Un émul-
sion brute polydispersée est produite, laquelle est ensuite soumise a un cisaillement afin d’en

affiner les gouttelettes dispersées.

Ainsi, la ligne en pointillés représentée sur la figure II.10 représente la limite entre émul-
sions polydisperses et émulsions mono-disperses. Cette courbe est obtenue en faisant varier

uniquement la viscosité de la phase dispersée 4.
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FIG. I1.10: Effet du rapport des viscosités p sur la polydispersité de 1’émulsion P
[Mabille et al., 2003].

A

Par exemple, on utilise une huile de tournesol commerciale en guise de phase conti-
nue (u. = 52,2.1073 Pa.s a 25°C) et de I'eau du robinet en guise de phase dispersée
(g = 0,91.1073 Pa.s a 25°C). Le rapport des viscosités entre les deux phases est
alorsde:p = pq/ e = 1,74.1072. En se référant au graphe I1.10 ([Mabille et al., 2003])
I’émulsion devrait avoir une granulométrie mono-dispersée. L'émulsion de type
eau/huile résultant du procédé étudié ici, affiche contrairement a la courbe une

granulométrie polydisperse.

II.4 Meécanismes de fractionnement liquide-liquide

Les écoulements multiphasiques et plus spécifiquement diphasiques, sont des milieux idéaux
en vue du fractionnement. Les fluides qui intéressent cette étude sont composés de deux phases,

une phase continue et une autre dispersée sous forme de gouttes.

La déformation des gouttes en présence d'un écoulement précéde leur rupture. Par consé-
. . 7. 2 2 . z .
quent, il est pertinent de s’intéresser aux mécanismes responsables de la déformation des gouttes
au sein d'un écoulement. Dans la littérature traitant de dispersions liquide-liquide dans le
micro-systemes, le régime d’écoulement laminaire est treés largement mise en ceuvre et étu-

dié.

Un écoulement de nature laminaire est caractérisé par un nombre de Reynolds (Re = pv}#)

faible. Dans un écoulement confiné dans une conduite circulaire 1’écoulement laminaire est dé-
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finit Pour Re < 2300 pour une rugosité nulle de la conduite. Au sein de ce régime d’écoule-
ment et en fonction de la configuration d’écoulement, diverses combinaisons de ces compo-
santes peuvent étre observées : un écoulement rotationnel, un écoulement purement élonga-
tionnel et un écoulement cisaillant. Alors on peut aisément figurer les gouttes d"une émulsion
entrainée dans un tel écoulement, elles seront en proie a une rotation en masse sans défor-
mation, a une déformation par élongation voire méme a un cisaillement (voir la figure 11.11)

[Lemenand, 2002]

En écoulement laminaire, [Grace, 1982] publie que le fractionnement d"une goutte, est basé
sur un équilibre des forces qui agissent sur une seule goutte d"un liquide immiscible (dispersion

liquide/liquide) dans un écoulement liquide continu. Ces forces au nombre de trois sont :

— Les contraintes d’écoulement visqueuses extérieures qui tendent a déformer la goutte.

Dans un écoulement cisaillant pur, la contrainte d’écoulement visqueuse peut s’écrire :
T = e

— Les forces inter-faciales ou capillaires qui ont tendance a s’opposer a une déformation et

a conserver la forme sphérique d"une goutte de diameétre d ;

— Les forces visqueuses internes qui opposent une résistance a la déformation [Habchi et al., 2009].

..

(\

(a)-Rotation (b)-Elongation (¢)-Cisaillement

)

FIG. II.11: Les trois contraintes induites par un écoulement laminaire [Lemenand, 2002].

Avant d’investiguer plus en détail le fractionnement liquide-liquide, une revue des nombres
adimensionnels, fréquemment employés dans les écoulements diphasiques en micro-fluidique,
est nécessaire. Les écoulements diphasiques mis en ceuvre dans les micro-systemes offrent cer-
tains avantages, a savoir : une plus grande surface inter-faciale (offrant une grande surface
d’échange de matiere), des distances de transfert raccourcies et un mélange amélioré grace a
des géométries d’écoulements optimisées. Ces avantages peuvent réduire les limitations de

transfert de masse [Zhao et Middelberg, 2011].
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I1.4.1 Les nombres adimensionnels

Les propriétés des écoulements diphasiques dans les micro-canaux reposent sur trois caté-
gories de parametres : la géométrie du canal, les propriétés des deux fluides, et les conditions
d’écoulement. Des nombres adimensionnels importants permettent de prendre en compte I'im-

portance de ces parametres [Zhao et Middelberg, 2011].

a) Lenombre de Reynolds

Le nombre de Reynolds, définit par son expression Re = %, est de loin le plus employé
et le plus important en mécanique des fluides pour caractériser un régime d’écoulement mono-
phasique. Mis en évidence en 1883 par Osborne Reynolds [Rott, 1990]. Dans le travail présent,
il est adapté pour étre employé dans écoulements diphasiques (dispersions). Ainsi, le nombre
de Reynolds appliqué aux émulsions en écoulement permet de décrire I'importance relative
des forces d’inertie (pg vZ, Semu) Opposées par la phase dispersée et les forces visqueuses ap-

pliquées par la phase continue (;’% Semut) €t possede pour expression :
goutte

_ Pd Um dg
He

Re (I.15)

Avec:

— Dp : diametre hydraulique du canal d’écoulement [m],

p : masse volumique du fluide,

v : vitesse du fluide [m/s],

2 viscosité dynamique du fluide [Pa.s],

— pq : masse volumique de la phase dispersée [kg/m?],

— vy, : Vitesse moyenne de 1’émulsion en sortie, avec vy, = %Lsfh [m/s],
— Semul : section de passage du canal d’émulsion [m?],

— dg4 : longueur caractéristique qui représente ici le diametre caractéristique de goutte de

I’émulsion [m],

— [t : Viscosité de la phase continue [Pa.s],

b) Le nombre Capillaire

La définition du nombre capillaire est adaptée présentement a un fractionnement de gouttes

dispersées dans une phase continue. Cette derniere, par son écoulement, est responsable de ce
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fractionnement. Ainsi, le nombre capillaire est le rapport entre les forces de cisaillement gé-
nérées dans I'écoulement et déformant les gouttes et des forces inter-faciales, représentées par
la pression de Laplace, qui ont tendance a conserver la forme sphérique des gouttes. D’apres
[Muller-Fischer et al., 2008], I'équilibre des contraintes générées dans un champ d’écoulement,
qui déforment une goutte, et les contraintes de la tension inter-faciale, qui résistent a la force

de déformation, est donnée par I'expression :

Ca = Hetm (IL.16)
Ye/h

Avec:
— e :la viscosité de la phase continue [Pa.s],
— vy, : la vitesse moyenne de I’émulsion en sortie, avec vy, = %Lsi?h [m/s],

= Ye/n + la tension inter-faciale [N/m].

¢) Le nombre d’'Ohnesorge

D’apres [Zhao et Middelberg, 2011], le nombre d’Ohnesorge représente le rapport des forces
visqueuses (£<Um. g 1) sur les forces inertielles (pg v2, Semui) €t les force inter-faciales (4
q dgoutte m

T dgoutte Ve /h). Il est calculé a partir de la racine carrée du rapport du nombre Capillaire et du

nombre de Reynolds.

Oh =1 [Ca_ [ He (IL.17)
Re Pd dgoutte Ye/h

— pe = la viscosité de la phase continue [Pa.s],

Avec:

— pa : la masse volumique de la phase dispersée [kg/m?],

-d : le diametre caractéristique de I’émulsion [m],
goutte

Ye/n : la tension inter-faciale [N/m].

En d’autres mots, le nombre d’Ohnesorge caractérise simultanément la déformation et le

transport (advection) imposé par la phase continue sur les gouttes de phase dispersée.
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II.4.2 La surpression de Young-Laplace

On répertorie deux méthodes pouvant démontrer la validité de ’équation Young? - La-
place ®. La premiére méthode dite mécanique, basée sur une interprétation énergétique (un
travail dépensé rapporté a une surface créée). La seconde méthode s’appuie sur les principes

fondamentaux de la thermodynamique [H.]. Butt, 2003, J. Pellicer, 2000].

Il est tout a fait reconnu que pour produire une augmentation infinitésimale d"un élément
de surface ( X ) appartenant a une surface liquide-vapeur ou liquide-liquide, tout en gardant
constant la température et le volume de I'ensemble du systeme, une énergie infinitésimale d\W

et réversible est nécessaire pour générer une surface "fraiche".

SW = = Yo 0% (I.18)

avec :

O0W : élément de travail infinitésimal []],

Ye/n : la tension de surface [N/m] ou [J/m?],

0¥ : augmentation de surface infinitésimal, avec dX = 8 7 r dr [m?],

r : le rayon de courbure de l'interface liquide-vapeur ou liquide-liquide [m].

N.B : Pour toutes les équations, nous avons choisi d’exprimer la tension de surface par la
notation suivante v,/,. Cette notation indique simplement la tension de surface a I'interface

eau-huile en rapport direct avec le sujet traité ici présent.

La tension de surface ( ., ) est toujours positive et ne dépend que de la température. La
dimension physique de ( 7./, ) représente une énergie par unité de surface ou encore une force
par unité de longueur. Il est utile de souligner "utilisation de la notation W pour indiquer que
le travail n’est pas une différentielle totale. Le fait qu'un travail soit nécessaire pour augmenter
l'aire a l'interface traduit I'existence d’une différence de pression entre les deux cotés d’une
surface courbe. La valeur de la différence de pression existant de part et d’autre de la surface
sphérique a été déduite en 1805 de facon indépendante par Thomas Young (1773-1829) et par
Pierre Simon de Laplace (1749-1827) []. Pellicer, 2000] et qui donnée par :

2
Pint — Pext = T’y (ng)

’Thomas Young, 1773-1829 : Médecin et physicien Anglais, professeur a Cambridge.
*Pierre-Simon Laplace, Marquis de Laplace, 1749-1827 : Naturaliste Frangais.
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La formule généralisée de cette équation adopte la forme suivante :

1 1
Pint — Pegt = Y (R_l + R_z) (H20)

avec :

~ : 1a tension de surface [N/m] ou [J/m?],

— 0% : élément de surface infinitésimal [m?],

Pjye : la pression a I'intérieur de la goutte [Pa],

— Peyt : la pression a I'extérieur de la goutte [Pa]

R; et Ry : rayons de courbure de la goutte [m].

II.4.3 Fractionnement de gouttes en régime laminaire

Selon [Grace, 1982, Habchi et al., 2009], au sein d"une dispersion de liquides immiscibles,
I'ordre de grandeur de la taille maximale des gouttes produites peut souvent étre déduite de la
valeur critique du nombre capillaire. Ce dernier, représente le rapport des forces d’inertie sur
les forces capillaires. Dans le cas d"un champ de cisaillement pur, le nombre capillaire prendra

la forme suivante :

d
Ca = 29outte T (IL.21)
2 Ye/n

Avec:
— dgoutte : st le diametre de la goutte du fluide dispersé [m],
— 7 : contrainte de cisaillement [Pa],

= Ye/n + la tension inter-faciale [N/m].

Pour un régime d’écoulement laminaire, la contrainte de déformation visqueuse ( 7 ) agis-
sant sur la surface des gouttes de I'émulsion est générée proportionnellement au taux de ci-
saillement () et au taux d’élongation ( ¢ ) et de la viscosité associée de la phase fluide continue
( pe ) [Windhab et al., 2005]. Dans ce cas le nombre capillaire s’écrit :

d outte C G
Ca = goutte He =2 (I.22)

2 Ye/n
Avec:

— dgoutte : st le diametre de la goutte du fluide dispersé [m],
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— e :la viscosité de la phase continue [Pa.s],

- G : étant le taux de déformation dans un champ d’écoulement laminaire tel que : G =
1+ €l

— 4 : étant le taux de cisaillement [s7!]

— ¢ :le taux d’élongation [m],

= Ye/n + la tension inter-faciale [N/m].

[Habchi et al., 2009] en déduisent la valeur du diametre maximum pouvant résister a une
contrainte de cisaillement pur 7, qui est exprimée en fonction du nombre capillaire critique
Ca, :

2 Ye/h

A Caer (I1.23)
T

L’étude des mécanismes de déformation et de rupture des gouttes au sein d'un écoulement
laminaire est reprise par [Grace, 1982], d’apres les travaux fondateur de [Taylor, 1934] sur la
déformation de gouttes dans des champs d’écoulements définissables et surtout contrélables.
Parmi ces écoulements dits purs, figurent I'écoulement cisaillant simple () et 1’écoulement
élongationnel (hyperbolique plan, € ). Pour ces deux écoulements, [Grace, 1982] a compilé la
relation du nombre capillaire seuil au fractionnement des gouttes (Cacrizique) €n fonction du
rapport de viscosités des phases dispersées et continues ( voir la figure 11.12) [Taylor, 1934,

Grace, 1982, Colonna et Della Valle, 2006].

Les études menées par [Taylor, 1934] et [Grace, 1982] sur le fractionnement de gouttes
donnent naissance a un nombre important de travaux, a titre d’exemple [J.M.H. Janssen, 1993].
Ces études considerent des déformations quasi-statiques de gouttes dans des systemes di-
lués. Un fractionnement quasi-statique désigne un écoulement contr6lé (bien défini) appli-
qué a I’échelle d'une goutte grace a des bancs d’essais dimensionnés a cet effet. La vitesse de
I'écoulement est augmentée lentement de telle maniére a ce que la goutte soit déformée quasi-
statiquement

[Leal-Calderon et al., 2007].

Le nombre capillaire effectif dans les phénoménes de dispersion laminaire dépend du nombre
capillaire critique, a la fois du cisaillement simple et de 1’allongement, ainsi que du rapport

( e ) [Grace, 1982, Habchi et al., 2009].
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gation en conditions quasi-statiques de déformation [Grace, 1982, ]J.M.H. Janssen, 1993,

Colonna et Della Valle, 2006].

€ 5
Cacr = (1 o )Cacr,cisaillement + ( L )Cacr,elongation (1124)

TYmazx TYmazx

Le tableau II.4, [Colonna et Della Valle, 2006] illustre le devenir de gouttes entrainées dans
les deux types d’écoulements représentés sur la figure I1.12 (cisaillement pur et élongation en
plan), le tout en fonction du rapport des viscositées p = 4/ tc.

A

En présence d’eau dispersée dans de l'huile de tournesol, le rapport des visco-
sités sera de p = pg/pe = 1,74.1072. A partir de cette figure I1.12 on obtient un
Cacr cisailiement = 1,5 €t Caer elongation = 0,35, ce qui permet d’écrire I'équation 11.24

sous la forme suivante : Ca., = 1,15 % +1,5.
max

Pour un rapport des viscosités p = jug/p. = 1,74.1072 < 0,02 et d’apres le tableau
I1.4, on est a la frontiére du mode de rupture en cisaillement de type Tipstreaming
qui nécessite un Ca.,;; grand. Cela concorde avec le procédé développé dans cette

étude qui fonctionne dans une gamme de nombre capillaire tres important.
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Mode de rupture en cisaillement

Config. : ::/ ) > OO
Nom Tipstreaming Rupture Domaine Rupture
binaire monodisperse impossible
P = taltie p <0,02 0,02<p<1 l<p<4 p>4
Cagrit Grand Petit Petit Infini
Mode de rupture en élongation
0
0
=TT o= OO-=-c- o
Config. étirement compression
Nom Etirement Compression
P = faftie Quelconque Quelconque
Cagrit Petit 2 moyen

TaB. I1.4: Déformations et ruptures de gouttes en régime laminaire

[Colonna et Della Valle, 2006].
II.5 Les systemes mécaniques de production d’émulsions

Il existe une large variété de systemes permettant I’émulsification la figure figure I1.13 per-
met de recenser quelques un : systemes rotor-stator, homogénéisateurs haute pression, sys-

témes & micro-pores et systémes a ultrasons [H.A. Schubert, 2004].

Les systémes a rotor-stator sont capables de produire des émulsions a la fois en mode
continu et discontinu (voir la figure I1.13-a). Les systémes a haute pression sont utilisés uni-
quement en mode continu, pour produire des émulsions finement dispersées. Comme dans les
systémes rotor-stator, 1’énergie mécanique demeure la force motrice pour le fractionnement de
gouttes. Cependant, dans les systemes a haute pression, la force est appliquée sous la forme
d’une différence de pression. Un orifice a soupape simple comme montré dans la figure I1.13-b
est jugé tres efficace mais également énergivore. Des émulsions finement dispersées peuvent
également étre produites grace aux ultrasons (voir la figure I1.13-c). Jusqu’a présent, la méthode
a ultrasons a surtout été employée a 1’échelle du laboratoire. Dans des procédés industriels
continus, celle-ci posera certains problémes notamment a cause d"une polydispersion de tailles

de gouttelettes importante [H.A. Schubert, 2004].
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Outre les procédés mentionnés ci-dessus, qui sont basés sur la déformation des gouttes,
les émulsions peuvent également étre produites a travers des membranes comme le montre la
figure I1.13-d. Dans ce cas, le passage de la phase dispersée est forcé a travers les micropores
de la membrane. Les gouttelettes formées au niveau des sorties des pores sont détachées par
I’écoulement parallele de la phase continue a la surface de la membrane. L'emploi des micro-
canaux pour l’émulsification est un procédé qui est apparu seulement dans les années 2000

pour la production d’émulsions mono-disperses [H.A. Schubert, 2004].

(a) (b (©) (d
Systemesa |
ultra sons 1

Systéemes
rotor-stator

Systémesa

_ Systemes a micropores
haute pression

Emulsion fine Membrane Micro—canal

Pré—-mélange

FIG. I1.13: Les procédés mécaniques d’émulsification [H.A. Schubert, 2004].

En fonction de I’application pour laquelle se destine I"émulsion, le procédé d’émulsification
permet le contrdle de production d’une dispersion plus au moins fine. Notre choix s’est porté

sur les micro-canaux dont les avantages sont nombreux :

— Caractéristiques liées a l'intensification des transferts

— Caractéristiques liées a la technologie : cotit de production relativement bas, facilité de

production par usinage et facilité de maintenance.

La suite de ce chapitre d’état de I’art invite a s’enquérir des potentialités majeures de I’'em-
ploi des micro-canaux. La liste d’informations n’est pas exhaustive, néanmoins elle concerne
la dispersion liquide-liquide via les différentes géométries répertoriées pour les micro-canaux.
Les matériaux utilisés pour leur fabrication y seront également abordés et enfin on répertorie

les typologies des écoulements identifiés aux seins de ces micro-dispositifs.
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IL.5.1 Dispersion liquide-liquide dans les micro-canaux
a) Matériaux de fabrication des micro-canaux

Il existe différentes techniques permettant la production de micro-systemes et celles-ci sont
également utilisées pour la fabrication de micro-canaux. D’apres [Ghodssi et Lin, 2011] le sili-
cium, le polymere, le métal et la céramique sont autant matériaux qui servent dans la fabrica-

tion des micro-systemes.

Le choix du matériau de fabrication du micro-canal doit obligatoirement satisfaire a plu-
sieurs criteres : caractéristiques physicochimiques, techniques de fabrication, prix, etc. En ce
qui concerne cette étude de la dispersion liquide-liquide via des micro-canaux, nous avons

identifié trois contraintes majeures relativement importantes :

Le matériau choisi doit résister a des pressions relativement importantes,

Un matériau doit étre transparent pour permettre des investigations optiques,

Un matériau doit offrir une énergie de surface adaptée,

Le matériau doit pouvoir étre fagconné et usiné par des techniques simples.

Pour la dispersion liquide-liquide dans les micro-canaux l'affinité de la phase dispersée
avec les parois du canal doit étre évitée. Dans le cas contraire, les gouttelettes sont susceptibles
de s’étaler sur les parois du canal manquant de s’écouler librement. D’apres Takasi Nisisako,
le Polyméthacrylate de méthyle (de I’anglais Polymethyl Methacrylate : PMMA) ou Plexiglas
est naturellement hydrophobe et donc avantageusement adapté aux émulsions eau dans huile

(e/h) [T. Nisisako, 2002].

Les effets inter-faciaux deviennent dominants et cruciaux lorsque la longueur caractéris-
tique c’est a dire le diametre hydraulique (dj) est inférieur a la longueur capillaire (k™' =
\/m ) [Aarts, 2005, Dreyfus et al., 2003]. Contrairement aux écoulements libres, les écou-
lement en micro-fluidique diphasique (confinés) comprennent deux interfaces : solide-liquide
et fluide-fluide [De Gennes et al., 2005, Dreyfus et al., 2003]. Ce caractere hydrophobe ou hydro-
phile d"une surface solide peut étre exprimé quantitativement par 1’angle de contact formé avec
le fluide considéré [Xu et al., 2006b] (voir annexe .1). L'angle de contact peut étre ajusté par une
modification de la nature de la surface, en guise d’exemple, le PDMS qui est naturellement de
caractere hydrophobe devient hydrophile par une polymérisation plasma [Barbier et al., 2006].

Ou encore par I'addition de tensioactifs, dans une phase. Par exemple, avec une concentration

35



de Sodium Dodécyl Sulfate (SDS) supérieure a la concentration micellaire critique (CMC) en
phase aqueuse, la surface de PMMA a caractere hydrophobe sera plus facilement mouillée par

la phase aqueuse [Xu et al., 2006a, Zhao et Middelberg, 2011].

Typiquement, I'émulsion (e/h) est produite dans des dispositifs a parois hydrophobes, et

I’émulsion (h/e) est générée dans les dispositifs a parois hydrophiles [Barbier et al., 2006].

Pour la dispersion liquide/liquide, les matériaux a base de polymeres sont tres employés.
Le tableau II.5 réunit les tensions de surface des polymeres fréquemment utilisés. Une liste plus

exhaustive est fournie en annexe .2.

Name Tension de surface a 20°C [mN/m]
Polytetrafluoroethylene PTFE (Teflon) 20
Polyvinylchloride PVC 41,5
Polymethylmethacrylate PMMA 411
Polyethyleneterephthalate PET 44,6
Polydimethylsiloxane PDMS 19,8

TAB. IL5: La tension de surface des polymeres fréquemment employés.

I.5.2 Les écoulements diphasiques dans les micro-canaux

La premiere étape dans le cycle de vie d'une goutte est sa production. La majorité des mé-
thodes micro-fluidiques produisent des gouttes d'un volume allant de quelques femtolitres
(1071 L) a quelques nanolitres (107° L). Ce résultat est obtenu grace a des techniques passives
qui génerent un écoulement uniforme, régulier et continu. Non seulement le dispositif pour la
production de gouttes doit générer un flux régulier et stable de gouttes mono-disperses, mais
il doit également étre suffisamment controdlable afin d’atteindre la granulométrie et la fraction

de phase dispersée souhaitée [Baroud et al., 2010, Zhao et Middelberg, 2011].

Des progres significatifs ont été réalisés dans le contrdle des écoulements diphasiques au
sein des systemes micro-fluidiques. Beaucoup de recherches ont été menées afin d’étudier les
conditions de fonctionnement, les propriétés des fluides ainsi que les structures des canaux af-
fectant les écoulements multiphasiques. Une compilation de travaux de recherche en rapport
avec le domaine de fractionnement liquide-liquide permet de dresser une classification unifica-
trice des procédés d’émulsification typiques dans les systemes micro-fluidiques. Trois critéres

de classification ont été appliqués a savoir : La géométrie du micro-canal (géométrie de I'écou-
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lement), le mécanisme de formation des gouttes (mécanismes de fractionnement) et enfin la
typologie de transport de la dispersion (émulsion). Ces trois classifications sont détaillées ci-

apres :

a) Classification géométrique des configurations d’écoulement
- Lajonction en T (T-junction)

Le fractionnement dans une géométrie en T est 1'un des plus fréquemment employé pour

la dispersion liquide-liquide. D’ailleurs deux modes d’écoulement ont été répertoriés a savoir :

— L'écoulement cisaillant (cross-flowing, 11.14-1-b), dans lequel la phase continue est intro-
duite par le canal horizontal et la phase dispersée s’écoule par le canal perpendiculaire.
Les gouttelettes sont formées par un cisaillement transversal de cette phase dispersée ap-

pliquée par 1’écoulement de la phase continue.

— "L’écoulement perpendiculaire” (perpendicular flowing, I1.14-1-c), contrairement a un contre-
écoulement, dans ce cas de figure la phase continue est introduite perpendiculairement a

la phase dispersée qui s’écoule le long du canal horizontal.

Par rapport a I’écoulement perpendiculaire (I1.14-1-c), la rupture par un écoulement trans-
versal (I1.14-1-b) produit des gouttelettes d"'une gamme plus étroite en terme de taille

[De Menech et al., 2008, Gupta et al., 2009, Zhao et Middelberg, 2011].

- L’écoulement par pincement (Flow-focusing)

Ce type d’écoulement a été proposé par [Anna et al., 2003, Dreyfus et al., 2003], la phase dis-
persée est pressée par deux écoulements de phase continue venant par les cotés, conduisant a la
rupture du filet de la phase dispersée et a la formation de gouttelettes (voir (I1.14-2)). Quatre ré-
gimes d’écoulement principaux peuvent étre identifiés en variant les parametres : compression
(squeezing), égouttement (dripping), jaillissement (jetting), et la formation d’un filet (thread

formation) [Guillot et al., 2007, Guillot et al., 2008, Baroud et al., 2010, Zhao et Middelberg, 2011].
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La jonctionen T Pincement Ecoulement en paralléle

( T-junction) (Flow-focusing) (Co-flowing)

FIG. I1.14: Les trois structures géométriques d’écoulements diphasique répertoriées au sein des

systémes micro-fluidiques pour la production d’émulsions [Zhao et Middelberg, 2011].

- Ecoulement paralléle (Co-flowing)

Cet écoulement utilisé pour produire des gouttelettes mono-dispersées, emploie un capil-
laire ou une aiguille injectant la phase a disperser en co-courant directement a 'intérieur du
canal d’écoulement de la phase continue (II.14-3). En faisant varier un certain nombre de pa-
rametres physiques, les gouttelettes peuvent étres formées soit, a ’extrémité du tube ou de
l'aiguille (I1.14-3-b) ou bien plus loin dans le canal principal, a la fin du filet fluide (II.14-3-c),
de manieére similaire aux régimes d’écoulements flow-focusing : égouttement (dripping), jet
(jetting) [Anna et al., 2003, Ong et al., 2007, Zhao et Middelberg, 2011]. Ces mécanismes de for-

mations de gouttes seront présentés plus en détail dans le paragraphe (§ 11.4.2.(b)).

b) Mécanisme de formation des gouttes

Les mécanismes de formation de gouttes sont gouvernés par de nombreux parametres
tels que les vitesses moyennes des deux phases (v, et v;), leur viscosité (p. et pp,) et densité
(pe €tpr), la tension superficielle (7,/5) et la chimie de surface et de la géométrie de dispositif

[Utada et al., 2007].
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- Compression (Squeezing)

Ce régime est observé lorsque le nombre capillaire (Ca) est suffisamment faible (i.e. : les
forces inter-faciales (7 dgoutte Ve/n) dominent), la dynamique de la rupture du fil liquide immis-
cible est faible ou lente par rapport a la relaxation de 'énergie inter-faciale [Garstecki et al., 2005,

Garstecki ef al., 2006].

Ce processus de fractionnement est favorisé principalement par ’accumulation de pression
en amont d"une gouttelette émergente. La dynamique de la rupture et la taille des gouttelettes
ne sont que tres faiblement influencés par la valeur du nombre capillaire [De Menech et al., 2008].
La phase ainsi dispersée s’apparente plus a des formes en bouchon qu’a des gouttes sphériques

(voir la figure I1.15-(a)).

- Egouttement (Dripping)

Ce régime est observé lorsque le nombre capillaire augmente, comparativement au ré-
gime Squeezing. Les gouttes sont produites directement en sortie du capillaire en Co-flowing
[Utada et al., 2007, Cramer et al., 2004], de 1'orifice en flow-focusing ou au croisement dans le

T-junction.

D’apres [De Menech et al., 2008], le régime d’égouttement, est significativement influencé
par la géométrie du micro-canal; ces effets modifient la loi d’échelle pour la taille des gout-
telettes qui est pilotée par 1’équilibre des tensions inter-faciales et visqueuses (voir la figure

11.15-(b)).

(a) - Compression (b) - Egouttement (¢) - Jaillissement
( Squeezing) (Dripping) ( Jetting )

FIG. II.15: Mécanismes de formation des gouttes : (a)-Compression[Sivasamy et al., 2011], (b)-

Egouttement et (c)-Jaillissement [Guillot et al., 2008].

- Jaillissement (Jetting)

Enfin, le régime de jaillissement (Jetting) qui est défini pour des débits tres élevés, ou

avec une faible tension inter-faciale, c’est a dire des valeurs plus élevées du nombre capillaire
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[De Menech et al., 2008].

A des débits plus élevés, le jaillissement se produit lorsque les forces d’inertie du liquide
(pe v?) injecté dépassent les forces de tension de surface (7 dgoutte Ve/n)- Les jets finissent par
se fractionner en gouttes avec 'action de l'instabilité de Rayleigh-Plateau qui apparaissent a

I'interface liquide-liquide [Utada et al., 2007] (voir la figure I1.15-(c)).

¢) Configurations d’écoulement diphasiques

Le type de distribution des phases pour un écoulement diphasique est une caractéristique
aussi importante. Nous sommes en présence d’écoulements de dispersions déja formées, les

différentes configurations d’écoulement recensées sont réunies sur la figure I1.16.

imm

Jmm

Phase Phase
aqueuse huileuse

@ (b © @ ©

FIG. II.16: Configurations d’écoulements diphasiques : (a)-goutte, (b)-bouchon, (c)-stratifié, (d)-

annulaire et (e)-semi-stratifié [Salim et al., 2008].

Les trois configurations I1.16(a)(écoulement en goutte), I1.16(b) (écoulement en bouchon)
et I1.16(c) (écoulement stratifié) concernent des écoulements observés dans un micro-canal en
quartz (D, = 787um), initialement saturé en eau. Les émulsions formées sont de type huile
dans eau (h/e). Pour une vitesse superficielle de la phase continue (de 1’eau dans le cas pré-
sent) fixe, le passage d’'un mode a un autre est proportionnel a I'augmentation de la vitesse
de la phase dispersée (huile). Les régimes d’écoulement de charriage sont tributaires de cette
interdépendance des deux phases émulsionnées, chacune possédant une vitesse superficielle

vy et v. [Salim et al., 2008].

La configuration 11.16(d) (écoulement annulaire) concerne un écoulement observé dans un
micro-canal en verre (Dy, = 667 pm) initialement saturé en huile. Les émulsions formées sont

de type eau dans huile (e/h) [Salim et al., 2008].
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La configuration I1.16(e) (écoulement semi-stratifié) concerne un écoulement observé dans
un micro-canal en verre (Dj, = 667 pm) initialement saturé en eau. Les émulsions formées sont

de type huile dans eau (h/e) [Salim et al., 2008].

II.5.3 Les jets en impact confinés

Le premier travail initié sur 1'utilisation des jets impactants dans le but de réaliser une dis-

persion liquide-liquide de fluides immiscibles, remonte a [Tamir et Sobhi, 1985, Kiljanski, 2004].

Les travaux cités ci-dessus reposent sur le principe d’émulsification par I'impact de deux
sprays. Ces derniers sont produit par deux injecteurs disposées face a face a l'intérieur d’une

méme chambre [Tamir et Sobhi, 1985, Kiljanski, 2004].

Par le suite, ce principe de jets impactants est repris et appliqué dans le micro-canaux en uti-
lisant des fluides miscibles, donnant naissance aux jets en impact confinés [Ait Mouheb, 2010,
Ait Mouheb et al., 2011]. Ces travaux ont ensuite largement influencé et contribué a 'emploi de
fluides immiscibles, en 1’occurrence de 1'huile de tournesol et de 1’eau pour former des émul-
sions eau dans huile, tout en gardant cette configuration d’écoulements de jets en impact confi-

nés dans un micro-canal [Nedjar et al., 2011, Montillet et al., 2013].

9 cm

F1G. I1.17: Micro-canal d’émulsification [Montillet et al., 2013].

L’écoulement a jets impactants confiné, repose sur le principe de I'impact des deux fluides

immiscibles au sein d"un micro-canal comme celui représenté sur la figure I1.17. Les deux confi-
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gurations d’écoulement expérimentées sur ce micro-canal [Montillet et al., 2013] sont schéma-
tisées sur la figure I1.18. On identifie distinctement un angle de 90° présent entre les quatre
canaux. La configuration II.18-(A) indique un écoulement impactant avec une seule évacua-
tion. La configuration II.18-(B) est quand a elle dotée de deux entrées et de deux sorties. Pour
les deux configurations la rencontre et I'impact des deux liquides immiscibles, empruntant cha-
cun un canal vertical, a lieu au croisement. L'émulsion produite emprunte soit un canal (A) ou

bien deux canaux (B).

t

Configuration A Configuration B

Phase continue mmp» Phase dispersée == Fmulsion

FIG. 1IL18: Représentation schématique des configurations expérimentées par

[Montillet et al., 2013].

I1.5.4 Vitesses d’écoulement et diameétres représentatifs de gouttes recensés

Le domaine d’investigation expérimental relatif au présent travail a été porté sur la figure
I1.19. En comparaison avec d’autres études scientifiques dont sont reportés les résultats d’ex-
périmentations, les modes de fractionnement et les géométries sont tous confondus. Le critere
de comparaison de ces données se base sur 'influence du nombre Capillaire (Ca = ’;2—/”;) et sur

le diametre représentatif des gouttes de I'émulsion "d,".

La figure II.19 confirme les informations citées ci-avant. Les procédés énoncés dans la lit-
térature travaillent sur des gammes de nombres Capillaires tres bas (Ca < 1) et permettent
d’obtenir une granulométrie qui n’est pas trés fine (d > 15 ;um). Les conditions de fonctionne-
ment du procédé investigué dans cette étude couvrent le domaine représenté en rouge, avec
des nombres Capillaires nettement plus élevés (3 - 14). A titre d’information, le diametre re-
présentatif des gouttes obtenues est quand a lui compris entre 8 um et 50 ;m. Présentement

des émulsions e/h sont formées avec une phase continue (huile de tournesol) 50 a 70 fois plus
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visqueuse que la phase dispersée. Les débits appliqués a travers les micro-canaux, 70 a 100
mL/min, sont au dessus des débits habituellement mis en ceuvre dans le domaine de la milli-
et micro-fluidique. Les débits d’eau appliqués sont compris entre 3 et 15 mL/min. Dans de

telles conditions les pertes de charges sont significativement élevées.

10°

Nisis‘ako et aL 7(72‘70[7)72)

.' . ¢ Salim et al. (2002)

Zheng et al. (2004) 4

1025 - \
Kim et al. (2014) p
Xt et al. (2006)

[pem]

>
= 10
Domaine étudié
dans la présente
étude.
0 L L L 1 L
10 107 107 107 10° 10’

FIG. I1.19: Comparaison des procédés d’émulsification en régime laminaire.

II.6 Diffusion de la lumiére par des gouttes

Dans la présente partie, sera traitée 1'interaction entre les ondes électromagnétiques planes

et les particules sphériques en I'occurrence des gouttes liquides. En effet, la théorie électroma-

gnétique est définie par les équations générales de Maxwell :

FEquation de Maxwell — Gauss : VeD:=pp

. . . 0B

FEquation de Mazwell — Faraday: V x E = N
t (I1.25)

Equation de M axwell — Thomson : VeB=0

, . . 0D

Equation de Mazxwell - Ampre:V = Jp + v

avec : D le vecteur déplacement électrique, E le vecteur champ magnétique, B le vecteur
induction magnétique, H le vecteur champ électrique, pr la densité des charges électriques, Jr

la densité du courant électrique. Les champs sont liés aux excitations par :

— — —

D=¢gyE+P, H = Bpio - M (11.26)

Ot g est la permittivité électrique et ji,,0 la perméabilité magnétique du vide. P le vecteur

de polarisabilité en volume et M le vecteur de magnétisation.
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Les propriétés électriques et magnétiques sont reliées aux propriétés du milieu (supposé

linéaire) par des relations constitutives simples :

—

Jp=0.E, B=unH, P=¢cyxE (I1.27)

ol o, est la conductivité électrique et 1, la perméabilité magnétique et x est la susceptibi-

lité électrique du milieu.

La théorie de Lorenz-Mie reste une référence en granulométrie optique, car elle résout de
manieére exacte le probleme de la diffusion d"une onde plane harmonique (voir la figure I1.20)
par une sphere homogene, isotrope, a matériel local et linéaire, placée dans un milieu environ-
nant non absorbant (on parle de diffuseur de Mie). Cette théorie de Lorenz-Mie résulte de la
résolution de 1'équation d’onde en coordonnées sphériques avec une méthode de séparation

de variables et des conditions aux limites reliées par les équations de Maxwell.

Rappel des relations de MIE, résultant de I'intégration des équations de Maxwell pour
le champ électromagnétique intérieur et extérieur a une particule sphérique touchée par une

onde plane.

»nde _— vl l“ I}I ICI‘
?\.ﬂ-“ d o | \"\ } L 1 l.‘"
L2 }\' \ )

FIG. I1.20: Onde plane harmonique [Boutier, 2012].

Par définition, la polarisation d"une onde électromagnétique est définie par la direction
d’oscillation du champ électrique E. Lorsque la direction du champ électrique est constante,
la polarisation est dite linéaire ou encore rectiligne (voir la figure I1.21). II faut savoir que
concretement la polarisation d"une onde n’est jamais linéaire ou circulaire, mais plutdt ellip-

tique [Boutier, 2012].
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FIG. IL.21: Etat de polarisation de la lumiére [Boutier, 2012].

Plaque en plexiglass portant une cible en papier Photodiode

=2,

Objectif de la caméra Lentille de focalisation

FIG. I1.22: Test de polarisation de la diode laser.

A

Nous confirmons avoir retrouvé cette forme elliptique du rayon laser, a I'issue des
essais d’extinction menés durant cette étude qui sont affichées sur la figure I1.23.
Ces images ont été effectuées a 1’aide d"une caméra a faible fréquence d’acquisition
(Frnaz = 15 Hz), sachant que le rayon émanant de la diode laser a traversé une

plaque de plexiglas de 14 mm d’épaisseur.

Diffusion de la lumiére par une particule isolée

Considérons en guise de diffuseur de la lumiere une particule unique, dont la matiére est
isotrope, non magnétique et linéaire, d'indice m;, placée dans un milieu isotrope et non ab-
sorbant d’indice my. L'intensité totale diffusée par cette particule est exprimée de manieére tres

simplifiée comme suit [C.F. Bohren, 2004, Boutier, 2012] :

I,=Cs I (I1.28)
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position [mm]

FIG. I1.23: Représentation de la forme du faisceau laser.

avec : I, étant l'intensité lumineuse diffusée, I intensité lumineuse incidente et C, étant la sec-

tion efficace de diffusion.

Suivant le méme principe, 1’énergie de I’'onde incidente qui absorbée par la particule est
associée a une surface C, et I'énergie totale éteinte, a une surface C.. Ces surfaces sont liées par

la relation suivante :

Co=Cs+C, (I1.29)

Les quantités C., C;, C, notées parfois Ceyt, Coea, Caps sSONt appelées respectivement sec-

tions efficaces d’extinction, de diffusion et d’absorption [Boutier, 2012].

Les équations de diffusion de la lumiere issues de la théorie de Lorenz-Mie, sont d'un point

de vue résolution trés complexes. Afin de remédier a cela deux approches sont possibles :

— la premiere étant une approximation de Taylor (approche ondulatoire de la lumiére) :
lorsque la longueur d’onde lumineuse ( A ) est supérieure a la taille de la particule ou

gouttelette ( d, ) avec laquelle elle interagit,

— et la seconde étant une approximation géométrique (approche mécanistique de la lu-
miere) : lorsque la longueur d’onde lumineuse ( A ) est supérieure a la taille des particules

ou gouttelette ( d, ) avec laquelle elle interagit.
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A

La vision mécanistique (géométrique) de la diffusion de la lumiére a été adop-
tée pour la présente étude de I’extinction a travers les micro-canaux. Afin que les
simplifications inhérentes a la vision géométrique soit applicables, les expériences

d’extinction laser ont été réalisées sous certaines conditions énumérées ci-apres :

— Un faisceau laser d’une longueur d’onde de 635 nm est envoyé perpendicu-

lairement (=90 °)pour interagir avec des gouttelettes d’eau entre 4 et 50 ym,

— le milieu de propagation étant composé d’huile de tournesol considérée

comme milieu non absorbant du moins trés peu absorbant,

— les obstacles en interaction avec le faisceau laser étant des gouttelettes d’eau

Seulement dans ce cas de figure, on adopte 'approximation de la section efficace
d’extinction qui sera égale uniquement a la section efficace de diffusion, c’est a dire :

C.=C;

D’apres [Massoli et al., 1989], il est possible encore de procéder a une simpli-
fication de cette expression de la section efficace de diffusion ( C; ) donnée par
la théorie de Lorenz-Mie. Cela est applicable pour une gamme de diameétre de la
gouttelette supérieur a 10 um et pour un faisceau incident ( Iy ) perpendiculaire a la
tangente de la surface de la gouttelette. La figure 11.24 montre la variations des sec-
tions efficaces pour une polarisation du faisceau laser purement horizontale ( Cyy, )
ou purement verticale ( C,, ) en fonction du diametre des gouttelettes, ceci pour les
deux théories a savoir celle de Lorenz-Mie (trait continu) et la théorie mécanistique

de la lumiere (trait discontinu).

On remarque sur la figure I1.24 également qu’a partir d'un diametre de gout-
telettes supérieur a 10 ym la section efficace de diffusion pour une polarisation du
faisceau laser verticale ( C,, ) s"approche jusqu’a se confondre pour les deux théo-
ries Lorenz-Mie et mécanistique. Les écarts sont nettement plus importants lorsque

le faisceau est polarisé horizontalement ( Cp, ).

Pour une polarisation de la lumiere exclusivement verticale les section efficace
de diffusion s’écrira en fonction du diametre de la particule ou de la gouttelette et

7 dg\2
de la longueur d’'onde : C, = (Tg) .
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FIG. I1.24: Sections efficaces de diffusion de lumiére polarisée verticalement (Cvv) et horizon-

talement (Chh) en fonction du diametre des particules [Massoli et al., 1989].

I1.7 Conclusion

Ce premier chapitre a permis de dresser un bilan concernant I'état de I’art en matiere d’émulsification
et de passer en revue les notions essentielles a savoir : 1 - comment se forment des émulsions, 2 - les
caractéristiques mécaniques des émulsions (viscosité, granulométrie), 3 - les systemes d’émulsification

en micro-fluidique et 4 - I'interaction lumiére-gouttelettes.

En utilisant le procédé a jets impactants confinés, les avantages consistent en la production d’un im-
portante quantité d’émulsion en mode continu (émulsification en ligne). Un certain nombre de questions

sont soulevées, notamment :
— Quels sont les mécanismes qui gouvernent le fractionnement par jets impactants.

— Quels sont les parametres déterminants pour I'obtention d’une granulométrie fine tout en gardant

une consommation énergétique (pertes de pression) raisonnable ?

Afin de répondre a ces questions sur un plan expérimental, la partie suivante détaille le matériel et

la méthodologie expérimentale nécessaires.
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Chapitre I11

Matériel et Méthodes expérimentales
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II11.1 Introduction

ans ce troisieme chapitre est décrit de facon détaillée le matériel expérimental employé lors des
D compagnes d'émulsification. Dans un premier temps, le banc d’essai est décrit de fagon globale.
Par la suite, chaque fonction du matériel qui compose ce banc d’essai est détaillé et sa fonction explicitée.
Toutes les grandeurs physiques mesurées sont également commentées. Les liquides et les produits em-

ployés tels les émulsifiants sont également recensés.

Un intérét tout particulier est porté aux trois techniques de mesure et/ou de controle de la qualité

de la dispersion a savoir : la détermination de la granulométrie, la visualisation a la caméra rapide et
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technique de cartographie par extinction laser.

Enfin, Une explication de la méthode de calibration de la technique d’extinction laser a travers le

micro-canal est présentée.

I11.2 Présentation du banc d’emulsification

L'installation qui a été concue afin d’étudier la production d’émulsions e/h, en utilisant les
jets en impact confinés dans les micro-canaux, est représentée par la figure IIL.1. Cette instal-
lation est équipée de deux pompes volumétriques a double piston (ARMEN - APF-100-25-1,
voir figure I1I.1-(d)). La pression maximale et le débit maximum de travail de ces pompes sont
respectivement 25 bars et 100 mL/min (dans le cas de I'emploi de 'eau). Les puissances de

pompage mesurées expérimentalement sont réunies en Annexe .5.

Afin de permettre une mesure précise du débit, le banc est équipé de deux balances Sar-
torius - MSE2203 permettant une acquisition de la masse pesée au cours du temps dont la
précision est de +1073 g (voir figure I11.2 et figure I11.1-(f)). La mesure de la pression est assurée
par deux transmetteurs compacts de pression Gems - 3100 (voir figure II1.3 et figure III.1-(c)).
La gamme de mesure du capteur de pression est de 0 - 25 bars pour une précision de +0, 25%
de la pleine échelle. Ces capteurs de pression sont raccordés a la boucle d’émulsification entre
la pompe et I'entrée du micro-canal (figure II1.1-(c)). Les capteurs mesurent la pression statique
pour chacun des deux liquides mélangés. Comme I"émulsion produite débouche dans un bé-

cher, c’est-a-dire a la pression atmosphérique, la pression relevée est relative.

Toutes les connexions entre les pompes et les micro-canaux sont établies a ’aide de tubes
en Fluoropolymere (FEP) dont les dimensions sont les suivantes : un diametre intérieur (ID) de

1,55 mm et un diametre extérieur (OD) de 3,125 mm.

III.2.1 Caractéristiques des fluides employés

Les fluides employés lors des expériences d’émulsification sont portés dans le tableau III.1.
Le choix est porté sur I'huile de tournesol en guise de phase continue. Avec une viscosité a
25°C 52 fois supérieure a celle de 1'eau utilisée, cette huile constitue un fluide modele dont la

viscosité a 25°C' correspond a celle de déchets de consistance visqueuse mis en ceuvre a 60°C'.
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Micro-canal en PMMA (a)
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Emulsion (b)
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== 7,
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FIG. II.1: Banc d’émulsification : (a)- Micro-canal en PMMA, (b)- Emulsion eau dans huile,
(c)- Capteurs de pression, (d)- Pompes a piston, (e)- Bécher contenant 1’huile de Tournesol, (f)-

Bécher contenant de I'eau, (g)- Balance, (h)- Ordinateur.
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FIG. IIL.3: Capteur de pression Gems -
3100.
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[

F1G. II1.2: Balance Sartorius-mse2203.

L’eau employée est issue du réseau hydraulique de la ville de Nantes fournie par Nantes Mé-

tropole.

La finalité de cette étude est de produire une émulsion en 1’occurrence un biodiesel émul-
sionné, sans ajouter d’agent tensioactif de manieére a ne pas augmenter le cotit du procédé ou
encore éviter I’alourdissement du bilan carbone de la combustion d’un tel biodiesel émul-
sionné obtenu avec présence d’émulsifiant. Néanmoins nous avons été amené a rechercher
des tensioactifs adaptés pour les émulsions étudiées afin d’évaluer 1’effet de la tension inter-

faciale sur la granulométrie des émulsions produites.

Plusieurs émulsifiants de basse valeur d’"HLB et principalement bio-sourcés, ont été tes-
tés a savoir le PGPR90 (HLB = 3), le Sorbitane tristearate (Span65 - HLB = 2,1) et le Sorbitane
trioleate (Span83 - HLB = 3,7). L'utilisation du Span83 a donné naissance a une émulsion
stable pour une granulométrie plus fine comparativement a celles obtenues avec les deux
autres émulsifiants. Dans cette étude qui consiste a produire une émulsion de type eau dans
huile, le Sorbitan sesquioleate (Span83), un émulsifiant non-ionique dont le valeur HLB est

égale a 3,7 a été alors retenu.

I11.2.2 Mesure de la tension inter-faciale

Afin de caractériser I'influence de la tension inter-faciale (pouvoir tensioactif) sur la disper-
sion e/h, cette force a fait I'objet de mesures en utilisant deux appareils a savoir la méthode
de la lame selon Wilhelmy (KRUSS K-12, figure I11.4) et la technique de la goutte pendante
(KRUSS-DSA30, figure IIL.5).

Les résultats des mesures de la tension inter-faciale en fonction de la concentration en masse

de Span83 ([ Emulsifiant]) affichés sur la figure II1.6 montrent que 1’évolution de la tension

Yhitp : [ Jwww.kruss.de/services/education — theory/glossary/wilhelmy — plate — method/
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Liquides at 25°C Eau Huile de | Span83 | Butan-1-ol
tournesol

Tension de surface dans l’air 73,5 33,67 - 24,6

~ [mN/m]

Tension inter-faciale dans 1’eau - 27,6 - 2

Yesn [MN/m]

Viscosité dynamique 0,91 52,2 5,88

1 [mPa.s]

Masse volumique 998 865 989 806

p [g/L]

Fournisseur Nantes Carrefour | Sigma- Fisher
métropole Aldrich | Scientific

Valeur HLB - - 3,7 -

TAB. III.1: Caractéristiques des fluides employés.

L Seringue
AMme F = Force [mN] dinjection

N
9=0 \
Liquidc\j Lamcy

/ Air

L = Longueur de mouillage [mm]

Huile de
tournesol

__ K
"L cos9

Liquide Y

FIG. IIL.5: Technique de la goutte pendante

FIG. III.4: Technique de la lame selon Wil- eau dans huile (KRUSS-DSA30).

helmy ( KRUSS K-12).
inter-faciale obéit a la loi de Gibbs [D.F.Evans, 1999] donnée par 1’équation suivante :
Yesn = —A log(B [Emulsi fiant]) (1I1.1)
avec : A et B sont des constantes telles que A = -20 et B =0, 8.

O exp. (i)_o' theo. (Z)

: ) calculée sur l'inter-
7 eap. (1)

L’estimation de 'erreur relative moyenne (e, = ni i
valle de 0 a 0,4 % en masse de concentration en Span83 est égale a 13 %. Pour la deuxiéme
partie du segment des concentrations entre 0,6 at 1 % en masse I’erreur relative max affiche 55

%.

La figure IIL.7 réunit I'ensemble des points expérimentaux réalisés. On remarque que le
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nuage de points suit la courbe d’équation : y = -20 log(0,8 x) dont le coefficient de corrélation
(R?) est estimé a 89 %. Deux parties se distinguent : une zone oti la tension superficielle décroit
en fonction de la concentration en masse de Span83, une seconde zone affiche un palier qui
commence a partir d’une concentration de 1% en masse de Span83. Ce palier représente le
seuil de la concentration micellaire critique (CMC) qui est évaluée a 1 % en masse de Span83.
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tration de Span83 variant de 0 a 1 % en

masse.

I11.2.3 Mesure du débit

Les émulsions e/h considérées dans la présente étude sont formées a partir de 80% en vo-
lume de phase continue (huile de tournesol) et de 20% d’eau. Le débit volumique est calculé
simplement par un rapport au défaut de masse du liquide enregistré par la balance au cours

du temps.

Les deux courbes représentés sur la figure II1.8 montrent un exemple de signal enregistré
lors d’une expérience d’émulsification e/h. La pente de la courbe (tan(«) ou tan(3)) représen-

tant le débit volumique est obtenu par la formule suivante :

(I1.2)

Avec :
— Q: débit volumique [m3/s],
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FI1G. 111.8: Mesure du débit.

- p:masse volumique du liquide pompé [kg/m?],
— Am : masse pompée de liquide [kg],

— At : Durée du pompage [s].

A

Dans les machines de pompage volumétriques a pistons utilisées, on est confronté
a un volume de remplissage réel relativement inférieur a la consigne (théorique).
Pour les expériences menées dans ce travail, la pompe travaillant avec 1'huile de
tournesol offre un taux de remplissage des pistons oscillant entre 65 - 90 % en vo-

lume et celle travaillant avec I’eau entre 80 - 95 % en volume.

II.2.4 Mesure de la pression relative

La pression relative est mesurée comme indiqué par deux transmetteurs compacts de pres-
sion Gems - 3100 (voir la figure II1.3). Ces derniers mesurent dans la gamme de pression de
0 - 25 bars pour une précision de +0,25% de la pleine échelle. Techniquement la pression en-
registrée par ces capteurs est communiquée sous forme d’un courant compris dans la gamme
4 - 20 milliamperes. La correspondance entre les deux gammes est alors la suivante : 4 mA
correspond a 0 bar et 20 mA a 25 bars. Cette conversion est exécutée en temps réel grace a un
programme de LabView. La figure II1.9 montre un exemple de signaux de pression relative en-

registrés lors d"un test d’émulsification.

La pression de pompage est obtenue en moyennant le signal de pression enregistré a issue
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FIG. II1.9: Exemple de mesure de signal de pression.

du test, tout en s’affranchissant des singularités a savoir la phase de démarrage et la phase

d’arrét.

III.2.5 Mesure du diametre des gouttes

La technique utilisée pour la détermination de la granulométrie des émulsions obtenues par
le biais du présent procédé, est la microscopie optique. Comme énoncé cette technique emploie
un microscope optique Zeiss Axiolmager M2 (voir figure I11.10). Ce dernier permet la capture

et ’enregistrement des photos des émulsions formées pour un post-traitement ultérieur.

La mesure débute en prélevant un échantillon d’émulsion a 1’aide d’une pipette Pasteur en
Polyethylene basse densité (VWR, Réf : 612-1688) juste en sortie du micro-systéme. Cet échan-
tillon est ensuite présenté devant la cellule de numération de Neubauer améliorée (VWR, Réf :
631-1111) par dessus laquelle est disposée une lamelle en verre. Sur la figure II.11, est repré-
senté cet espace d'une hauteur de 150 ;m existant entre la partie centrale de la cellule et la
lamelle. Gréce a la pipette, on dispose une goutte d’émulsion a coté de cet espace et la force de
capillarité se charge de le transférer I'’émulsion a l'intérieur. On procede de cette maniere afin

d’éviter tout écrasement des gouttes qui peuvent fausser les mesures.

L'emploi de cette cellule en verre se heurte a un phénomene physique qui est ’affinité entre
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FIG. III.10: Microscope optique Zeiss Axio Imager M2.

la phase dispersée (I'eau) et le verre. Pour confirmer cette hypothese, un test de comparai-
son des deux cellules d’énumération, 'une en verre et 'autre en polyméthacrylate de méthyle
(PMMA), a été réalisé (figure II1.11). La comparaison a été établie sur la base d"une analyse de

deux échantillons prélevés d'une méme émulsion préparée a cet effet.

S Lamelle 1‘

' — ! en verre ‘l -y |
77 7

% % G 2

Cellule de numération en |Cellule de numération en

verre (7Y = 1200 mN/m) PMMA (7Y =41.1 mN/m)

F1G. III.11: Cellules de numérations : a - cellule de Neubauer améliorée en verre, b - cellule en

PMMA usinée.

A

Les instabilités thermodynamiques des deux échantillons d’émulsion sont écartées
pour la raison suivante : les échantillons proviennent d'une méme émulsion et la
durée de prise d’images sous le microscope nécessite moins de 5 minutes pour

chaque échantillon. Le post-traitement intervient ultérieurement.

Le résultat de 1’analyse comparative de la granulométrie pour les deux échantillons est
affichée graphiquement sur le figures II1.13 et III.14. C’est une représentation de I'évolution

du diametre moyen djo et de I’écart type o en fonction du nombre de gouttes analysées pour
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chaque échantillon. Avec djp = 13,70 pm, ’analyse granulométrique effectuée en employant

la cellule en verre sous-estime le diametre moyen de I’émulsion par rapport a 'emploi de la

cellule en PMMA (dyo = 17,63 pm).

L'étude granulométrique comparative des deux cellules penche en faveur de la cellule de

numération en PMMA. Ceci explique 1'emploi de la cellule en PMMA pour la totalité des tests

de mesures granulométriques.

FIG. III.12: Vue sous microscope d’une
émulsion sur une cellule de numération en

verre.
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FI1G. IIL.14: Distribution granulométrique
pour la cellule de numération en verre
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champs).
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FIG. III.13: Vue sous microscope d'une
émulsion sur une cellule de numération en

PMMA.
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En raison d’une forte mouillabilité de la cellule de numération en verre (voir la figure III.11-
(a)), les gouttes d’eau sont attirées vers les parois. Ce qui explique la précipitation des grosses
gouttelettes vers le fond dans I’échantillon d’émulsion analysé, comme représenté sur la fi-
gure III.11. Certaines de ces gouttelettes adherent complétement a la paroi du fond et cela est

confirmé par une perte de sphéricité des gouttelettes observées sur la figure II1.12

III.3 Mesures physiques non-intrusives

Les mesures non intrusives sont fondamentales en mécanique des fluides ceci afin d’amé-
liorer la connaissance du comportement de 1’écoulement [Boutier, 2012]. Comme énoncé dans
I'introduction de ce chapitre, il est question de détailler les deux techniques employées afin de

controler la dispersion eau dans huile (e/h).

III.3.1 Visualisation a haute fréquence

Les techniques de visualisation et l'utilisation d’enregistrement vidéo rapide sont les pre-
miers outils de diagnostics employés classiquement pour les écoulements diphasiques
[Colin et Baldas, 2004]. Au cours des dernieres années I'imagerie a haute vitesse a franchi un
pas en avant important pour la recherche scientifique dans le domaine des écoulements. L’amé-
lioration de la technologie d’imagerie a haute vitesse a conduit a de nouvelles découvertes
dans les mécanismes physiques sous-jacents et la phénoménologie des écoulements. Les phé-
nomenes d’écoulement a grande vitesse et a petite échelle qui sont habituellement rencontrés
en micro-fluidique nécessitent a la fois une haute résolution spatiale et temporelle. Pour fi-
ger le mouvement lors de 1’exposition, une caméra avec un court temps d’exposition peut étre
utilisée ou bien une source lumineuse capable d’émettre des impulsions lumineuses de courte

durée, comme un laser pulsé [Versluis, 2013].

Durant la campagne de visualisation, il est employé une caméra rapide "High Speed Star
6" du fournisseur LaVision . Cette derniere est dotée d'un capteur de type CMOS (Comple-
mentary Metal-Oxyde-Semiconductor). Le domaine d’investigation expérimental de cette ca-
méra concerne des écoulements caractérisés par des vitesses d’écoulement compris entre 1 et
3,5 m/s. Comparativement aux procédés d’échelle micro-fluidique communément rencontrés
dans la littérature scientifique (voir § I1.4.2), cette gamme de vitesses justifie I'emploi d'une
caméra de ce type. La définition maximale du capteur CMOS de cette caméra est de 1 Méga-

pixels.
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Comme toute technique d’investigation expérimentale, la visualisation a haute fréquence

offre des limites :

— Il faut savoir que la fréquence d’acquisition évolue en sens inverse de la qualité d’image.

Ces propos sont confirmés par le tableau I1I.2.

— Une autre limite concerne le PMMA qui compose les micro-canaux employés. Du fait
de I'emploi de la technique d’usinage, les parois des micro-canaux présentent un état
de surface rugueux. Cet état de surface conduit a une faible qualité optique. Dans le cas
présent, I'emploi d’huile de tournesol dont les caractéristiques optiques (indice optique
de réfraction) sont trés proches de ceux du PMMA a pour avantage d’éviter les effets

négatifs liés aux effets d'interface huile-PMMA.

Fréquence Résolution Max Temps d’enregistrement | Nbre d’images
[images/s] | H [Pixels] | V [Pixels] [secondes]
1000 1024 1024 5,46 5457
5400 1024 1024 1,01 5457
10 000 768 768 0,97 9701
15 000 768 512 0,97 14 552
20 000 512 512 1,09 21 829
Fréquence minimale : 50 Hz Fréquence maximale : 675 MHz
Ouverture du diaphragme : 20 ms - 1 us
Capacité de la mémoire de la caméra : 8 Gigabytes.

TAB. IIL.2: Caractéristiques de la caméra LaVision HighSpeedStar 6.

a) Banc de visualisation rapide

Durant la campagne de visualisations a haute fréquence, la caméra rapide est disposée face
au micro-canal comme représenté sur la figure II1.16. La source de lumiere, en 'occurrence une
lampe, est placée derriere le micro-canal. L'objectif employé ( LaVision Réf. : 1108548) est un
systeme de lentilles doté de 12 plages de grossissement (zoom 12x) permettant ainsi une mise

au point fine (voir la table I11.3).

Différentes distances entre 1’objectif et le micro-canal ont été adoptées. Suivant la zone d’in-
térét, la fenétre de visualisation est variée et s’Taccompagne inévitablement d’une mise au point

(c’est a dire le rapprochement ou de I"éloignement de cet objectif par rapport au micro-canal).
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| Lampe |[Micro-canal | Objectif | (Capéra rapide]

FIG. IIL.16: Disposition de la caméra rapide en mode de fonctionnement.

Objectif LaVision Réf : 1108548

Résolution 0,018-0,1 N.A.

Distace de travail 37 - 334 mm

Champ de visualisation | 0,01 mm - 83mm

TAB. II1.3: Caractéristiques de 1’objectif a fort grossissement 12x.

b) Synchronisation des mesures

Une synchronisation entre les différents équipements de métrologie qui équipent le banc
d’émulsification (Capteurs de pression, balances) et la caméra rapide (le schéma de principe
représenté par la figure II1.17) a pu étre réalisée. Ce montage a permis une meilleure interpré-

tation des visualisations effectuées avec la caméra rapide.

II1.3.2 Seconde technique d’investigation : mesure de la lumiere collectée

Les techniques optiques basées sur les propriétés de la diffusion de lumiere sont largement
utilisés pour étudier les fluides diphasiques. Elles se basent sur le principe de 'interaction des

ondes électromagnétiques et des particules macroscopiques [Gouesbet, 1998].

Cependant, ces techniques nécessitent la connaissance des propriétés optiques des fluides
formant la dispersion [Calabria et Massoli, 2007]. La technique de diffusion de la lumiere laser
(extinction laser), considérée comme une mesure non-intrusive, a été employée pour cartogra-

phier l'intensité de I’extinction laser dans les flammes produit par un combustible brut et une
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FIG. II.17: Synchronisation de la caméra rapide et des signaux de pression.

émulsion eau dans carburant [Mattiello et al., 1992, Calabria et al., 2009].

Dans le présent travail, cette technique est adaptée pour effectuer une cartographie, dont le
maillage est de 150m x 150um), de la présence de phase dispersée sous forme de filaments,
gouttes et gouttelettes. Cette investigation concerne le croisement du micro-canal ainsi que le
canal d’évacuation de I"émulsion. L'objectif est précisément de localiser la zone d’émulsifica-
tion, c’est a dire la et/ou les zones ot la quantité de la lumieére diffusée n’est pas spatialement

constante.

a) Théorie de I’extinction laser

Les mesures par extinction laser reposent sur la propagation d’une onde lumineuse dans
un milieu constitué d’huile avec des gouttelettes d’eau (émulsion) exprimée par cette formule

II1.3 [C.E. Bohren, 2004].

Al = —oveqy I dz (I11.3)
avec :
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— I:l'intensité lumineuse incidente [W/m?],
— dz: direction de propagation de I'onde [m]

— Qg : coefficient d’atténuation [m™!] qui integre la densité d’obstacles optiques (parti-

cules, gouttes) rencontrés par la trajectoire du faisceau.

En I’absence d"une forte densité d’obstacles optiques la diffusion multiple (multiple scatte-

ring) est écartée, ce qui permet d’intégrer la propagation suivant "z" pour obtenir :

I = Iy e eath (I11.4)
Avec:
— h:étant I’épaisseur du milieu traversé par le faisceau [m],
— I, : Vintensité lumineuse transmise [W/m?],

— I : I'intensité lumineuse incidente [W/m?].

La présence de ces gouttes introduit la notion de section efficace de diffusion ( Cs., ) du
fait de leurs interactions avec 1'onde électromagnétique du laser. Ce coefficient d’atténuation
est une fonction III.5 du nombre de gouttelettes par métre cube et de leur section efficace de

diffusion Cg., [Melling, 1997, E. Shahrokhi, 1968].

v
v (IIL5)

eyt = Ez i Csca,i

L’équation IIL5 tient compte de la distribution de taille de gouttelettes. Un échantillon d"une
centaine de gouttelettes qui totalise un volume "Vs" est considéré comme statistiquement repré-
sentatif de I'ensemble du volume d’eau "Ve'" contenu dans 1m? d’émulsion. En d’autres termes,
chaque gouttelette "i" est considérée comme présente "n" fois dans toute la quantité d’eau. Dans
ce cas "7;" est le nombre de gouttelettes ayant une section de diffusion "C,, ;" par metre cube

d’émulsion.

La section efficace de diffusion de la gouttelette d’eau contenue dans 'huile est fonction du
diametre des gouttelettes au carré d,. Pour une fraction d’eau dans I'émulsion ¢, donnée, le
nombre total des gouttelettes est inversement proportionnel au volume moyen de la gouttelette
= we/ %77%"3), soit inversement proportionnelle au diametre des gouttelettes a la puissance

trois. Ainsi, I'extinction totale, donnée par la concentration que multiplie la section efficace de
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diffusion est inversement proportionnel au diametre des gouttelettes "d,". La tendance géné-
rale de la technique de diffusion de la lumiere est expliquée par [Mattiello et al., 1992] : la lu-
miere incidente est d’autant plus diffusée que le flux contient un grand nombre de gouttelettes

de petite taille.

Qlext = 235 1); Csca,i
2
wd
Csca,i = (Tg)

dgi\>2
= acar o< o 752 ) (IIL6)

Avec:

- dg : Diametre de la goutte [m],
— A:Longueur d’onde de la source lumineuse [m].

— Cleq : section efficace [m?]

III.3.3 Banc d’essai optique

Un dispositif expérimental représenté sur la figure II1.18 a été congu spécifiquement pour
cette étude. Le but de cette étude étant d’effectuer des mesures de la diffusion de la lumiere
laser a travers une émulsion en formation dans le micro-canal (mesure in-situ, non intrusive et
en ligne). Ce banc de test optique comprend, dans l'ordre de propagation du faisceau, une
diode laser rouge (A = 635 nm , P = 45 mW ), un filtre 25% a densité neutre, une lentille
plan-convexe pour la focalisation, le micro-canal, une lentille plan-convexe de dé-focalisation
et la photo-diode. Les détails des composants optiques sont consultables sur le tableau III.4. La
photo-diode est portée par une carte électronique. Cette derniere joue le rdle d’amplificateur
du signal lumineux précédemment convertit par la photo-diode. La carte électronique est la
liaison entre 1’oscilloscope ou la chaine d’acquisition, selon le montage, et la photo-diode. Les

détails du schéma électrique de cette carte sont explicités en Annexe III

Le micro-canal est monté sur un dispositif con¢u pour permettre un mouvement plan (voir
la figure II1.18). Il se compose de deux vis micrométriques, qui permettent un contrdle tres
précis de la translation toujours perpendiculairement au faisceau lumineux. Ce systéme est
empéché de toute translation dans la direction de propagation de la lumiére ou en sens inverse
par des serrages. Un tel systeme est nécessaire pour la cartographie de la zone de croisement

dans le micro-canal.
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Tension [V]

Systéme de

‘ Onde lumineuse
trandation 2D

polarisée verticalement

équipée d’une

Carteélectronique}

Diode laser
P=4,5 mW
A=635nm

Lentillede Lentillede

Filtre 25% focalisation ‘ Vis ‘ dé-focalisation
(f=75mm) micrométrique (f=100mm)

FIG. II.18: Le Banc d’essai optique.

a) Les caractéristiques optiques du laser

Le faisceau laser de type Gaussien et d'un diameétre initial de 2,5 mm est réduit pratique-
ment a un diametre n’excédant pas 150 ym en traversant la lentille de focalisation (voir la
figure I11.19). Une telle concentration lumineuse du rayonnement ne peut étre captée directe-
ment par la photo-diode, cela I'endommagera. La lentille de dé-focalisation permet d’éviter
cette concentration lumineuse en redonnant sa taille initiale au faisceau laser. Dans un second
role, cette lentille de dé-focalisation rejette la composante du faisceau sortant du plexiglas dont

I'angle de propagation est supérieur a 5 degrés.

Les parois du micro-canal en plexiglas entrainent une déviation de 1’angle du faisceau esti-
mée a 50 % dt a un indice de réfraction de 1,49 [Kasarova et al., 2007]. Cet angle de collection
est estimé actuellement a < 2,5 degrés (voir le schéma optique figure I11.19). Comme mentionné
dans la tablelll.4 sur le laser, celui-ci émet une seule longueur d’onde de 635 nm dont la fré-

quence d’oscillation est 10 kHz lui conférant une couleur rouge (monochromatique).

En résumé ce dispositif schématisé sur la figure II1.18, nous mesurons la somme du faisceau
laser transmis (I; ) + la lumiére diffusée par I"émulsion (I s.) qui se diffuse dans I’angle solide

couvert par le systeme de détection ( représenté en vert clair sur la figure II1.19). Sur la figure

65



Diode laser (Edmunds optics)

Longueur d’onde 635 nm
Stabilité de la longueur d’onde 0,2-0,3nm/°C
Diametre du faisceau 2,5 mm
Divergence du faisceau 1,5107° rad
Précision de pointage 0,02 to 0,05 1072 rad
Puissance 45 mW
Stabilité de puissance +2 %/nominal
Fréquence de modulation 10 kHz
Filtre 25% de densité neutre (TECHSPEC)
Diametre de lentille Densité Epaisseur Transmission Indice de
optique réfraction
25 mm 0,6 2,5 mm 25% +2,5 1,507
Lentilles
Distance Diametre Matériau Qualité de surface
focale de lentille
Lentille de
75 mm A/10 a 633 nm
focalisation rayures et
10 mm N-BK7 avant
Lentille de creux <107°
100 mm revétement
de-focalisation
Photo-diode (HAMAMATSU S1226-8BK)
Gamme de réponse spectrale La sensibilité maximale Photo-sensibilité
320 a 1000 nm 720 nm 0,36 A/W

TAB. IIL.4: Caractéristiques des composants optiques du banc d’extinction laser.

III.19, ce point est mis en évidence pour une seule gouttelette. On remarque qu’une partie de
cette lumiere diffuse (représenté par les rayons bleus) est récoltée par le systéme de détection

(photodiode).

Dans les mesures d’extinction, la quantité qui doit étre mesurée est le rapport entre l'in-
tensité incidente et transmise : I /1,. Ce rapport, et uniquement ce rapport, suit la loi de Beer-
Lambert. Cependant, en pratique, ce qui est mesuré dans une mesure d’extinction est (I;+Ip;¢7.)/1,,
ou Ip;sy. étant l'intensité lumineuse diffusée par I'émulsion dans 1’angle solide couvert par le
systéme optique de détection. Pour cette raison, en général le détecteur qui mesure la lumiére
transmise est situé treés loin par rapport a la région de diffusion (on parle de la distance "L" sur

la figure II1.19 qui doit étre plus large).
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De cette fagon, 1’angle solide couvert par le détecteur (en vert clair sur la photo) diminue
et la quantité Iy, est réduite au carré de la distance L a une contribution négligeable ; dans
un tel cas, ce qui est mesuré est tres proche de I;/1,. En principe, le rapport I; /1, est mesuré
seulement pour L = infini. Dans notre cas, L est petit (L = 100 mm ) et I’angle solide couvert
par la lentille de détection n’est pas petit, donc Iy ¢ n’est pas petite et, par conséquent, nous

ne sommes pas dans I'état d'une extinction laser parfaite.

Lentille de défocalisation Lentille de défocalisation
f=75mm f=100 mm
Lumiére diffusée par
I'émulsion
.

Onde lumineuse polarisée
verticalement

Diode Laser AV“>“V\J” 1 » /
_ ANGAAD R i N
A =635 nm VAT AVATA » 100-150
2,5 mm pm
7 N / .
L 4 Photodiode
L
s 0,
Filtre 25 % Micro-cannal
en
PMMA
Position N°1 de la feuille de Position N°2 de la feuille de
dépolarisation dépolarisation

FIG. III.19: Schéma optique simplifié du banc d’extinction laser.

b) Tests de perpendicularité du faisceau laser

La perpendicularité est vérifiée au moyen d’un test simple, consistant a faire passer le fais-
ceau laser focalisé au travers du micro-canal. Le parcours du laser, réalisé en déplacant le micro-
canal, est illustré sur figure II1.21 et figure II1.20 par un trait rouge discontinu respectivement
entre A - B et B - C. Les mesures d’extinction laser sont réalisées selon un maillage précis entre
les points A, B et C de maniére a obtenir un espacement de 50 m pour les zones proches des
extrémité (proche des bornes A, B et C) et seulement 10 m pour les zones d’intérét (proche des
parois et a I'intérieur du canal). Au cours de cet essai, les canaux sont remplis d’huile de tour-
nesol pure (phase continue). Comme expliqué précédemment, en raison de propriétés optiques
(indice de réfraction) trés proches entre I'huile de tournesol et le PMMA des parois des canaux,
la rugosité du canal obtenu par usinage est estompée. En effet, 1'huile de tournesol comble les
aspérités et les imperfections résultant de 1'usinage. Par ce moyen, la continuité optique est as-

surée et on arrive a une bonne transmission du faisceau laser incident ( ;).
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FIG. II1.21: Premier test sur le canal Dh =
600 pm.

Les singularités qui apparaissent sur la partie du signal d’extinction entre les deux pics né-

gatifs sont des bavures d’usinage causées par la fraise lors de 1'usinage. La figure II1.22 montre

une représentation schématisée du fond et des parois du canal usiné. Les images sont issues

d’une visualisation avec profilometre laser qui indiquent une rugosité moyenne des micro-

canaux allant de 0,5 a4 0,7 ym.

PMMA

(a)

FIG. IIL.22: Image obtenues avec le profilometre sur le fond du micro-canal : a - mise au point

avec le profilometre sur le fond des canaux d’admission d’huile et d’émulsion, b - représenta-

tion d’une coupe transversale d'un canal obtenu par usinage a la fraise, c - mise au point avec

le profilomeétre sur le fond du canal d’admission d’eau.



A

La perte de perpendicularité se manifesterait par une tension différente aux points
A, B et C, ce qui n’est pas du tout le cas ici.
En raison de la rugosité existant au fond des canaux gravés par méthode de frai-

sage, nous estimons l’erreur de mesure de I'extinction laser a moins de 10 %.

Digser = 2 x (D, — Distance inter — pics) (1I1.7)
Cette expérience nous permet d’estimer énergétiquement le diametre du faisceau
focalisé. Les deux pics négatifs représentent 'interaction entre la lumieére et les pa-
rois du micro-canal. En relevant la distance entre les pics observés sur les figures
I11.20 et II1.21 et connaissant précisément le diametre hydraulique de chaque micro-
canal, il est possible avec la formule II1.7 d’estimer le diametre du laser focalisé.

D’apreés les figures II1.20 et I11.21, le diametre du faisceau laser est de 100 a 120 pm.

II1.3.4 Calibration de la technique d’extinction laser

Afin de calibrer la diffusion de la lumiére laser, on entreprend d’alimenter les micro-systémes
avec des émulsions. Ces émulsions sont préparées a 1'aide d’un agitateur magnétique (VWR
VMS-6C4), en agitant a une vitesse de 750 tours par minute pendant 10 minutes. La tempéra-
ture de 'émulsion est maintenue a 25°C +1 °C durant la préparation. L’émulsion est ensuite
pompée dans le micro-canal suivant la configuration représenté sur la figure II1.23. Le débit de
pompage de I'émulsion est fixe et atteint 50 ml/min et la pression de pompage est équivalente

a9 bars.

Emulsion
Débit = 50 mL /min

FIG. I11.23: Configuration du micro-canal pour les tests de calibration.
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L’émulsion circule dans le canal droit comme indiqué sur la figure II1.23. Pour cela deux
canaux sur quatre sont obturés. La mesure de I’extinction est réalisée au niveau d’un point fixe
dans le micro-canal. Dans le cas présent, il est repéré a une distance de 9 Dy, ~ 5 mm du croi-
sement (voir La figure II1.24). Le signal lumineux transformé en tension par la photo-diode est
ainsi enregistré a ’aide d"un oscilloscope (Tectronix TDS2022B). Ce dernier permet I'enregis-
trement d’une seule fenétre du signal uniquement, dont la longueur correspond a 10 pas de
temps, répartis en 2500 points de mesures systématiquement. La durée d’enregistrement dé-

pend uniquement de la fréquence de I’acquisition réglée sur cet appareil.

Localisation du joint torig

laser focalisé

_ \ Localisation du

Covvarcie]|

Micro-canal
Square cross section of 600 pm aside

FIG. I11.24: Localisation de la zone de pointage du laser.

Afin de d’étalonner le modele théorique énoncé par 1’'équation II1.6, des tests d’émulsifica-
tion sont effectuées afin de caler les résultats expérimentaux au modele théorique énoncé plus
haut. La premiére série de tests est représentée sur la figure II1.25 qui réunit le rapport des in-
tensités lumineuses transmises et incidentes (I;/1) pour différentes fractions massiques en eau
a savoir de 1% a 5%. En d’autres termes, le faisceau laser est amené a traverser des émulsions

de différentes fractions massique d’eau.

Dans la mesure ot la fraction massique de 'eau augmente, cela conduit inévitablement a

"non

une augmentation du nombre de gouttes "n". A partir de cette équation IIL.6 (voir § I1.3.a), si le
nombre de gouttelettes "n", augmente tandis que la distribution de la taille, et donc la section
de diffusion C,,, reste inchangée ; le coefficient d’atténuation augmentera linéairement avec n

(voir la figure II1.25). L'atténuation du signal s’écrit :
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L _ -Csten (IIL.8)
Iy

Avec:

I, : Vintensité lumineuse transmise [W/m?],

I; : Vintensité lumineuse incidente [W/m?]

Cste : est une constante d’ajustement du modeéle théorique,

7 : nombre de gouttes.

Les résultats expérimentaux représentés sur la figure II1.25 par des carrés bleus sont ajustés

par la ligne rouge issues de la relation ( IIL.8 ).

1 T T T
= Points éxpérimentaux

0.9 r — Courbe théorique i

0.8 f 1
07 F .
0.6 .

0,5 ' .

It/Io

04 . 1
03 T AN .
02 ' E
[ ]
[ |
01 | i

0 1 1 1 1 ‘
0 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05

Fraction massique de I'eau [% en masse|
F1G. II1.25: Atténuation du signal lumineux en fonction de la fraction massique d’eau.

Dans un deuxieme temps, 1’étalonnage de la lumiére diffusée est poursuivi en considérant
I'influence du diametre moyen ( dyo ) des gouttelettes. Alors, la figure II1.26 est obtenue pour
des émulsions ayant différents diametres moyens de la phase dispersée. Sachant que le proto-
cole de production des émulsions est identique pour 1’ensemble des préparations, le diamétre
des gouttes est quant a lui varié en gardant fixe la fraction massique de 1'eau a 1,5 % et faisant
varier la teneur massique en Span83 de 0,1 % a 0,5 % par pas de 0,1 %. La variation de la teneur
massique en émulsifiant permet d’agir sur la tension inter-faciale ( 7./, ). Le diametre moyen
de gouttelettes est compris dans la gamme de 9 a 18 ym. Pour une fraction massique de 1'eau

constante (1,5% en masse), la moindre augmentation du diametre moyen des gouttes ( dig )
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implique une réduction du nombre de gouttelettes d’eau ( 7 ). La réduction de 7 est inverse-
ment proportionnelle au volume de gouttelettes (7 o< d=3 ). La section efficace ( Cy., ) étant

proportionnelle au diametre au carré ( Cy, o< d?), il en résulte :

0,5 T T T T
= Points éxpérimentaux i

— Courbe théorique
0,4 :

0,3 r

It/ 1y

02

0 | 1 | |
8 10 12 14 16 18

Diamétre moyen des gouttes d{y [pum]

FIG. II1.26: Variation de I’atténuation du signal lumineux en fonction du diametre des gouttes

pour une fraction massique de 1,5 % l'eau.

It _ Cste

— =e 10 (1119)

Avec:

I, : intensité lumineuse transmise [W/m?],

Iy : 'intensité lumineuse incidente [W/m?]

Cste : est une constante d’ajustement du modéle théorique,

d1o : diametre moyen des gouttes [m].

a) La polarisation optique du laser

Au cours du processus d’émulsification, l'interaction entre I'huile et I'eau génere des inho-
mogénéités dans la zone de mélange, caractérisé par des zones macroscopiques de stratification
des fluides, des surfaces de séparation, élongation des liquides et filaments, la rupture de ce qui
va générer des gouttelettes. Ces gouttelettes d’eau formées (dans le cas présent) représentent
la phase dispersée de 1'émulsion; la phase continue est formée par 1'huile de tournesol. La

dé-polarisation de la lumiére polarisée linéairement peut étre utile pour distinguer la zone de
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transition de la zone o1 'émulsion est bien formée. Dans une premiére série de tests, la dé-
polarisation de la lumiére a été mesuré lorsque le micro-canal est alimenté par de 1'huile pure.
Dans ces conditions, le taux de dé-polarisation dont la formule est donnée par : prv=Trv /Ty v
est estimée a 2%. Sachant que Ty et Ty représentent respectivement les intensités lumi-
neuses mesurées lorsque la feuille polarisée (voir la figure II1.19) est orientée horizontalement
et verticalement. Dans une deuxiéme série de tests, une émulsion préformée a été envoyée au
systéeme de micro-canal. L’émulsion est formée par dispersion de 1,5% en masse d’eau dans de
I'huile par un agitateur magnétique [Belkadi et al., 2012]. Dans ce cas, le taux de dépolarisation,

mesurée a deux endroits de la traverse a micro-canaux, était d’environ 9 %.

Comme explicité dans le paragraphe § IL.5.2 (voir la figure I1.21), pendant la campagne de
mesures, la direction de polarisation privilégiée est horizontale. La polarisation est en défini-
tion l'orientation (direction) des oscillations des ondes vectorielles telle que la lumiére. Afin de
bien de caractériser la polarisation d'un faisceau laser, il existe un critere dit coefficient de cor-
rélation co-polaire (prv) [Liu, 1994, Massoli et al., 1989]. Ce coefficient exprime le rapport de la

polarisation horizontale sur la polarisation verticale, il est calculé par la formule suivante :

Avec:
— Tgv : Tension relevée par la photo-diode lors une polarisation horizontale [Volts],

— Tyvy : Tension relevée par la photo-diode pour une polarisation verticale [Volts].

Try et Tyy sont déterminées en plagant une feuille polarisée devant le filtre 25 % du banc
optique représenté sur la figure II1.19. La feuille polarisée laisse passer la lumieére oscillant sui-
vant une direction unique. Ty correspond a la tension enregistrée par la photo-diode lorsque
cette feuille polarisée est placée a 'horizontale. T}y correspond a la tension enregistrée par la
photo-diode lorsque cette feuille polarisée est placée a la verticale. Dans le cas des expériences
menés dans cette étude, ce coefficient de corrélation co-polaire ppy est égal a 1,2 %, indiquant

un faisceau laser fortement polarisé verticalement.

La figure II1.27 schématise le sens de polarisation du faisceau laser et envoyé a travers le

micro-canal choisi comme procédé d’émulsification dan cette étude.

N.B.: Un exemple de lumiere collectée est donnée en Annexe .4
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FIG. II1.27: Schématisation du faisceau laser polarisé et envoyé a travers le micro-canal.

II1.4 Conclusion

Dans ce troisieme chapitre, I'ensemble des matieres, du matériel expérimental et des protocoles opéra-
toires sont présentés, commentés et largement détaillés. Aussi, certains matériels ont permis de confirmer
des lois comme celle de I'isotherme de Gibbs pour la variation de la tension inter-faciale en fonction de la
teneur en émulsifiant Span83, ou encore d’étalonner une mesure optique telle que la mesure d’extinction

laser a travers une émulsion d’eau dans huile de tournesol.

En particulier, deux techniques expérimentales et non intrusives sont présentées. Ces derniéres sont
respectivement la techniques d’imagerie a haute fréquence classique et une technique de collecte de lu-
miere laser. De ces deux techniques de mesure in-situ est attendu le recueil d’informations sur la locali-
sation et la nature des mécanismes de fractionnement dans le systéme d’émulsification étudié ici; lequel

est soumis a de hauts débits de matiére.
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Chapitre IV

Ecoulements diphasiques a jets

impactants - influence de la géométrie

des canaux sur le fractionnement de

I’émulsion eau dans huile
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IV.1 Introduction

e chapitre concerne le développement du procédé d’émulsification a jets impactants confinés dans
C des micro-canaux de sections carrées et formant une croix. Les émulsions produites sont de type
eau dans huile (e/h). Afin de réaliser les objectifs énoncés en introduction de ce travail, une campagne
expérimentale d’émulsification est menée en faisant varier les parametres physiques intervenants dans
ce processus. Ces derniers sont d’ordres géométriques (dimensions des canaux) ou bien intrinséques aux

deux phases employées (débit et viscosité).

En s’inspirant du travail réalisé par [Montillet et al., 2013], un micro-systeme de référence a été
initialement testé. Ce dernier est caractérisé par des sections de passage des canaux de formes carrées
et identiques (600 um)®. La longueur des canaux a été réduite de plus 50 % par rapport au systeme
précédent [Montillet et al., 2013] afin de réduire le niveau des pertes de pression (voir la figure IV.1).
En raison des exigences d'émulsification liées a I'application visée, c’est a dire une fraction volumique
d’eau de moins de 10 % et une granulométrie la plus fine possible, I'amélioration du design du micro-
systeme de référence a été imaginée en usinant quatre micro-canaux dits a “marche variable”, toujours
dans du PMMA (Plexiglas). Le terme micro-systéme a marche variable indique que le diamétre hydrau-
lique du canal d’admission de I'eau (phase dispersée) est inférieur a celui de I’huile (phase continue). Le

diametre hydraulique des deux canaux de sortie de I'émulsion est identique a celui de I'admission d’huile.

On adopte la désignation suivante pour les micro-canaux en croix usinés : "600-600", "300-600",
"200-600", "200-800" et "300-800". Sachant que I'ensemble des canaux posseédent des sections carrées,
le premier chiffre désigne le diametre hydraulique du canal d’admission d’eau en micrometres (Dhegy,).
Le second chiffre étant le diametre hydraulique des trois canaux restants, c’est a dire le canal d’admission

d’huile (Dhpyie) et les deux canaux de sortie de I'émulsion (Dhemuision)-

IV.2 Etude du procédé d’émulsification a travers les micro-canaux en

Croix

En raison du nombre important de parametres influengant le présent procédé d’émulsifica-
tion, dit a jets impactants confinés dans un micro-systeme, un certain nombre d’entre eux sont
fixés. Ces derniers sont maintenus constants uniquement dans le but de limiter les variables
et ensuite faciliter le travail de comparaison entre ces différents micro-canaux. Les parametres
fixés pour les besoins de cette partie du travail, c’est a dire pour le chapitre IV, sont : la tension

inter-faciale 7./, = 16,6 mN/m (correspondant a 0,1 % de Span83 en masse de la phase conti-
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nue), la viscosité de la phase continue employée (huile de Tournesol : ppi. = 52,2 mPa.s) et la
viscosité de la phase dispersée (eau : fieq, = 0,91 mPa.s). Comme explicité en introduction de
ce travail, on vise la production d’émulsions (e/h) a hauts débits. Le débit d’huile de tournesol
appliqué a travers I'ensemble des micro-canaux est de 77 mL/min + 10 mL/min. La tempéra-
ture des deux phases est également maintenue a 25 °C + 1 °C, cela dans le but de maintenir la
viscosité des deux phases ainsi que la tension inter-faciale constante. Cependant, un échauffe-
ment pouvant atteindre 4 °C est constaté pour 1’émulsion en sortie. Cet échauffement est di aux

diverses dissipations visqueuses des fluides dans le circuit hydraulique et le micro-systeme.

Micro-canal Micro-canal
d'apres [Montillet et al. 2013] du présent procédé
9 cm

9 cm 4 cm

500 pm 600 pm

500 pm Sections de passage
des canaux

600 pm

FIG. IV.1: Modifications apportées au micro-systeme expérimenté.

Cette étude commence par I'analyse de 1’émulsification a travers le micro-systéme a sec-
tions uniformes qui sera une référence. Les résultats de ce micro-systeme "600-600", & 1'issue
des essais d’émulsification, sont réunis dans le tableau IV.1. Le débit d'huile est fixé lors de ces
expériences a 66 mL/min +4 mL/min. Le débit d’eau varie entre 4,48 et 13,15 mL/min. Des
émulsions de type eau dans huile sont obtenues, dont la fraction volumique d’eau dispersée (

e ) est comprise entre 6 et 18 %.

Les nombres capillaires, selon la définition donnée par I'équation (II.16) au paragraphe §
I1.3.1(b), sont élevés et relativement invariants (Ca est égal a 5,5 + 0,3). L'application de dé-
bits importants pour les deux phases, combiné a une viscosité de la phase continue élevée et

une tension inter-faciale abaissée, explique ces nombres capillaires importants. Dans les ca-
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FIG. IV.2: Représentation en 3D du croisement du micro-systeme "600-600" en croix.

naux d’entrée, les nombres de Reynolds pour I'écoulement d’huile ( Rej, ) oscillent entre 29
et 32 et pour 'écoulement d’eau ( Re. ) oscillent entre 137 a 401. Sachant que la longueur des
canaux représente 33 Dh (avec Dh = 600 ;um), cela permet d’émettre 'hypothese de 1'appari-
tion d’un régime d’écoulement laminaire en canal d’admission pour les deux phases. La fin du
canal d’entrée correspond a l'entrée de la zone d’impact (zone de dispersion). La présence de
la zone d’impact localisée au croisement réduit la vitesse de chacun des liquides a 'issue de
leur impact favorisant ’laugmentation de la contrainte de cisaillement et le fractionnement
[Ait Mouheb et al., 2011]. L'émulsion au niveau des canaux de sortie s’écoule également en ré-
gime laminaire (voir la figure IV.2). Des structures locales dans I’écoulement sont attendues,
surtout au niveau du croisement. Le changement de direction des fluides (lignes de courant

courbes) favorise le fractionnement.

Concernant le nombre de Reynolds d"une goutte d’eau de I'’émulsion de diametre d;g dans

les canaux de sortie, exprimé par Re = pg vy, dio/fc, il est compris entre 0,6 et 1,18.

Les diametres moyens des gouttelettes mesurés ( d;o ) sont compris entre 19 et 33 ym (voir
le tableau IV.1). Le diameétre moyen "d;o" du premier test est de 33,16 um pour un débit de 4,48
mL/min. Un quasi-triplement de la fraction volumique d’eau ( (). ) s’est accompagné d’une
diminution de 34 % de diametre moyen des gouttelettes ( dig ). On constate que 1'augmenta-

tion de la vitesse débitante de I'eau favorise le fractionnement de maniere significative.

L’évaluation de la polydispersité du diametre des gouttelettes par rapport a une moyenne
(dio ) indique un pourcentage important allant de 75 a 95 %. Ces pourcentages indiquent que

le micro-systeme "600-600" est un procédé d’émulsification produisant des émulsions de type
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(e/h) polydispersées (voir la définition au paragraphe § 11.2.2).

(Qn; Qe) Pe (Phs Pe) dio | Mi/Mmin | P(dio) | Ca | Re | (Rep; Rec )
[mL.min™!] [%] [bar] [pm] [%] [%]
0,1% Span83 - (uj, = 52,2 mPa.s, Ve = 16,6 mN/m, k™' =3,57 mm)
(67,31,4,48) 6,24 | (6,33;3,11) | 33,16 70,2 93,7 52 | 1,05 | (31;137)
(6991;621) | 815 | (652;321) | 3492 | 1324 | 769 |55 |1,18 | (32;189)
(69,68;9,65) | 12,17 | (6,56;3,23) | 19,24 343,7 76,1 58 | 067 | (32;294)
(62,39;13,15) | 17,41 | (6,32;3,10) | 21,89 178,9 94,3 55 | 0,64 (29;401)

TAB. IV.1: Données d’émulsification a travers le micro-systeme "600-600" a T=25° C.

Avec:

- Qp et Q. : respectivement le débit d'huile et d’eau en [mL/min],

— . : la fraction volumique de ’eau donnée en [%], sachant que ¢ = %,
— Py et P, : respectivement la pression relative d’huile et d’eau en [Bar],

— djp : diametre moyen [um] (voir le tableau 11.3, § 11.2.2),

k™! : longueur capillaire [m] (voir le paragraphe § I1.4.1 (a)),

— N /Nmin : rapport en [%] de la longueur de I'échantillon de gouttelettes analysées par

rapport a une précision I = 10 % de la loi normale de distribution , § I1.2.2,

— P(d1p) : Polydispersion de la distribution de gouttelettes d"une émulsion en [%] (voir §

I1.3.2, équation (11.12)),

Ca : le nombre capillaire exprimé par Ca = % ( voir le paragraphe § 11.3.1(b)),

Re : le nombre de Reynolds exprimé par Re = de—’"c'dg (voir le paragraphe §I1.3.1(a)),

Rey, et Re, : respectivement le nombre de Reynolds dans le canal de la phase continue

(huile) et de la phase dispersée (eau), avec Rey, = phUZ—hth et Re, = %Dhe.

IV.3 FEtude des écoulements diphasiques a travers le micro-systéeme

"600-600"

A l'aide d’une caméra rapide (voir § I1.2), des acquisitions sont effectuées pendant les essais
d’émulsification résumés sur le tableau IV.1. L'impact des deux écoulements (eau et huile de

tournesol) se produisant au niveau du croisement, un intérét particulier est donc porté a cette
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zone durant la campagne de visualisation a haute fréquence. En raison de vitesses débitantes (
ve et vy, ) élevées, dans les canaux d’admission a savoir : la vitesse de I’eau ( v, ) varie entre 0,8
et 2,44 m/s et la vitesse de I'huile de tournesol ( v;, ) varie entre 2,8 et 3,3 m/s, des fréquences
d’acquisition élevées sont employées. La campagne de mesures est menée avec une fréquence
d’acquisition de 10 kHz. Afin de ne pas manquer de capturer des phénomenes de fraction-
nement tres rapides, nous avons utilisé la durée d’exposition du capteur CMOS de la caméra
de 1 us. Pour les vitesses débitantes indiquées ci-dessus et pour une telle durée d’exposition,
on estime le parcours moyen d’une gouttelette inférieur a 0,5 ym entre deux prises d’'image.
Cette courte durée d’exposition nécessite un éclairage plus intense mais permet de capturer

des mouvements trés rapides.

Les figures 1V.3, IV.4, IV.5 et IV.6 représentent des acquisitions d’images, obtenues avec la
caméra rapide au niveau du croisement et durant des conditions réelles d’émulsification (en
ligne). Signalé par une fleche de couleur bleue, 'eau pénetre par le canal horizontal gauche. Ce
méme canal apparait noirci en raison d"une différence d’indice de réfraction eau (n.,,=1,33) et
le PMMA (nparar4=1,49). L'huile de tournesol possede un coefficient de réfraction proche de

celui du PMMA (ny,,;1.=1,47).

En conséquence de I'impact au croisement entre les deux écoulements des deux phases
(eau et huile), la phase dispersée (eau) jaillit en formant une courbure de forme caractéris-
tique localisée juste en sortie du canal d’admission d’eau (canal de gauche sur les figures
IV.3, IV4, IV.5 et IV.6). Une explication d’ordre théorique et une simulation quantitative de
cette courbure remarquable serait possible avec des modeles perfectionnés du type "Level-set"
[Tanguy et Berlemont, 2005]. L'ouverture de cette courbure de forme caractéristique est orien-
tée vers 'admission de I'huile. A mesure que le débit de la phase dispersée (eau) augmente,
les extrémités de cette structure parabolique s’écartent. A titre d’exemple la courbure de forme
caractéristique affichée sur la figure IV.3, pour un débit d’eau de 4,48 mL/min 1'écartement est
évalué a 1 Dh (Dh = 600 ym) de part et d’autre de 'axe de symétrie indiqué en trait mixte
rouge. En revanche, sur la figure IV.6, pour un débit d’eau de 13,15 mL/min on assiste a une
écartement plus important estimé a 1,5 Dh. Aux deux extrémités de cette courbure de forme

caractéristique, se forme deux autres structures hydrodynamiques tourbillonnaires sombres.

Ce "swirl" est le résultat de I'enroulement de la structure caractéristique sur elle méme. Cet

enroulement évoque probablement la présence d’une émulsion (e/h) a forte concentration en
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eau (phase dispersée) qui trouve naissance effectivement au croisement. Ensuite, cet enroule-
ment adopte une forme cylindrique tout en se dirigeant simultanément vers les deux sorties de
part et d’autre du croisement. Cet enroulement de la phase dispersée de forme cylindrique est
entourée par la phase continue, de maniere similaire a un écoulement co-courant. Le diamétre
de ce cylindre est estimé égal au 1/5 du diametre hydraulique du canal de sortie (Dh = 600
pm) pour les trois premiers débits (voir les figures IV.3 IV.4 IV.5). Pour un débit d’eau plus im-
portant, I'enroulement de la phase dispersée s’étale sur un diametre plus important, ou encore
adopte une forme "éclatée” formant un enchevétrement de filaments d’eau (voir la figure IV.6).
Les filaments d’eau ainsi formés, s’étirent et se fractionnent dans le sens d’écoulement vers la

sortie.

Comme mentionné plus haut, le micro-systéme a sections uniformes "600-600" permet d"ob-
tenir des émulsions (e/h) dont le diametre moyen ( dyo ) des gouttes de la phase dispersée (eau)
est compris entre 19 et 33 m. Ce diametre moyen est considéré comme étant trop important
vis a vis de I’application visée par un tel procédé. En guise de solutions a apporter aux limites

rencontrées par le procédé d’émulsification a travers le micro-systeme "600-600", on envisage :

— Tout en gardant la longueur des canaux tel qu’indiqué sur la figure IV.1(B), réduire le
diametre hydraulique de 'admission d’eau a 300 pm puis a 200 pm (voir la figure IV.8).
Les sections des canaux de sortie d’émulsion et celui d’admission d’huile gardent une
section de 600 pym de coté (voir la figure IV.7-(B)). Une section d’admission pour l'eau
( Sc ) faible permet également de réduire le volume d’eau dispersé et donc la fraction
volumique d’eau (p.) tout en assurant un niveau de vitesse élevée. Ces dimensions de
canaux d’admission d’eau (200um et 300m de c6té) ont été imposées par des contraintes

techniques de fraisage.

— Deux autres configurations ont également été réalisées avec des sections de canaux de
sortie de I’émulsion et d’admission d’huile augmentées, atteignant 800 um de coté. Cela
afin de tester I'influence d"une diminution des chutes de pression dans ces canaux sur les

caractéristiques des émulsions produites.

Mais le principal avantage attendu des ces configurations a "marche variable" consiste en
une recirculation en "Swirl" dans le croisement, qui améliorerait le fractionnement en raison
d’une courbure accrue des lignes de courant, et par conséquent d’une contrainte de cisaille-
ment plus intense. Les différentes sections des canaux a "marche variable" sont détaillées sur la

figure IV.8.
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Courbure ' Courbure
caracteristique caractéristique

FIG. IV.3: Test 1 : Q.=4,48 mL/min avec 0,1 FIG. IV.4: Test 2: Q.=6,21 mL/min avec 0,1
% de Span83, d19=33,16 ym. % de Span83, d19=34,92 ym.
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Courbure ' Courbure
caractéristique caractéristique

FIG. IV.5: Test 3 : Q.=9,65 mL/min avec 0,1 FIG. IV.6: Test 4 : Q.=13,15 mL/min avec
% de Span83, d19=19,24 um. 0,1 % de Span83, d;¢=21,89 ym.

IV4 Diametre hydraulique du canal d’eau réduit a 300 ;m

Cette analyse concerne les micro-canaux "300-600" et "300-800" et le tableau IV.2 réunit les

résultats des tests d’émulsification réalisés. Le débit d’huile est fixe [78 - 88] mL/min mais le
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F1G. IV.7: Micro-canal en forme de croix : (A) a sections uniformes ( "600-600"), (B) a marche

variable.

Sections employées pour la phase continue
I 1

800 pm
600 um \\\‘ 64.10' pm’
}36.10°
300 um 200 um ) Hﬂzl
9.10 um
R 4 2
4.10 um

I Surfaces
Sections employées pour la phase dispersée

FIG. IV.8: Comparaison des sections de passage pour les différents canaux appartenant aux

micro-canaux en croix expérimentés.

débit d’eau varie entre 4,95 et 16,81 mL/min et, par conséquent, la fraction volumique varie

également entre 5,91 et 16,29 %.

Durant les expériences d’émulsification menées avec I'ensemble des micro-canaux, le dé-
bit de la phase continue (huile de tournesol) est gardé fixe. Avec une expression du nombre
capillaire ( Ca ) qui dépend de la vitesse de I'émulsion dans le canal de sortie (voir I’équation
(I.16), paragraphe §I1.3.1(b)), on obtient un nombre capillaire relativement constant. A travers
le micro-systeme "300-600", le nombre capillaire est de 7,0 + 0,5 et & travers le micro-systeme
"300-800", le nombre capillaire est de 3,5 + 0,2. A travers le micro-systeme "300-600", le nombre
de Reynolds varie entre 38 et 40 pour "écoulement d’huile (I"écoulement est laminaire) et entre
547 et 1024 pour I'écoulement d’eau (1’écoulement est laminaire mais peut atteindre un régime
de transition vers la turbulence). A travers le micro-systéme "300-800", le nombre de Reynolds

varie entre 27 et 29 pour 1’'écoulement d'huile ( Re, ) et entre 302 a 644 pour "écoulement d’eau
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(Qn;Qe) Pe (Pn, Pe) dio | Mi/min | P(dwo) | Ca | Re | (Rep; Rec)
[mL.min~'] (%] [bar] [m] [%] [%]
0,1% Span83 - (u;, = 52,2 mPa.s, ey = 16,6 mN/m, k™' =3,57 mm)
g | (82,08;898) | 986 (8;4) | 12,28 139 65 6,6 | 050 | (38;547)
=}
S | (8757;1268) | 1265 | (8;5) | 11,03 298 68 7,3 | 0,49 | (40;773)
on
(86,37;16,81) | 16,29 (9;4) 10,46 464 51 75 | 048 | (40;1024)
(78,75;4,95) | 591 | (35;3) | 1533 36 73 34 (032 (27;302)
o | (802;700) | 803 | (47;4) | 1222 42 73 3,6 | 027 | (28;427)
[~}
S | (8041;10,07) | 11,13 | (33;3) | 9,39 296 72 3,7 1021 | (28;614)
(15}
(83,87;7,19) | 7,90 | (5;45) | 13,09 86 77 3,7 1030 | (29;438)
(79,96;10,57) | 11,68 | (5.2;4,5) | 11,80 86 85 3,7 [ 027 | (28;644)

TAB. IV.2: Données d’émulsification.

( Re. ). Ce qui permet de conclure sur un écoulement en régime laminaire, accompagné de

quelques structures locales d’écoulement (enroulement de la phase dispersée ou "swirl").

A

Le nombre de Reynolds de la phase dispersée (Re.) a peu d’influence sur la gra-
nulométrie dans le cas du micro-systeme "300-600" (le diametre moyen d;q varie
entre 10,46 et 12,28 ym). Par contre pour des Re. importants, une sensibilité plus
importante du micro-systeme "300-800" est constatée (le diametre moyen d; varie

entre 9,39 et 15,33 ym).

Le nombre capillaire pour le micro-systéme "300-600" (Ca ~ 7) est supérieur de 50

% a celui du "300-800" (Ca ~ 3,5).

Les essais sont menés avec une fraction volumique d’eau dispersée (¢.) qui de-

meure inférieure a 20 % .

IVi4.1 Visualisations des écoulements dans le micro-systeme "300-600"

Les visualisations réalisées sur le micro-systeme "300-600", en mode de fonctionnement,
couvrent uniquement la zone d'impact (voir les figures IV.9 et IV.10). Trois cas de visualisations
sont réalisés correspondant aux tests dont les conditions d’écoulement sont explicitées dans
le tableau IV.2. Un seul parametre varie durant ces acquisitions qui est le débit d’eau entre
8,98 mL/min et 16,81 mL/min. Sur le plan hydrodynamique, cela a une influence sur la phase
dispersée. Dans le cas 1, représenté par la figure IV.9 on peut observer I'enroulement de la

phase dispersée de forme bien cylindrique et lisse. Cet enroulement ou "swirl" est localisé dans
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la moitié droite du canal d’émulsion, ¢’est-a-dire cO6té admission d’huile. Pour un débit d’eau
plus important (Q.=12,68 mL/min ), on remarque l'apparition de perturbations sous forme
d’ondulations en surface de cet enroulement de phase dispersée. Ce phénomene est pourtant

sans incidence sur la taille moyenne des gouttelettes.

FIG. IV.9: Micro-canal "300-600", Q. = 8,98 FIG. IV.10: Micro-canal "300-600", Q, =

mL/min, d;p = 8,18 yum. 12,68 mL/min, d;o = 8,07 um.

IV.4.2 Visualisations des écoulements dans le micro-systéme "300-800"

Pour le micro-systéme "300-800", les visualisations sont réunies les figures IV.11,1V.12,1V.13,
IV.14 et IV.15. Cinq cas de visualisations sont représentés dont les conditions d’écoulement sont
explicitées sur le tableau IV.2. L'unique parametre varié durant ses acquisitions est le débit
d’eau entre 4,95 mL/min et 10,57 mL/min. Les influences sur le plan hydrodynamique sont
comme suit : pour un faible débit d’eau (Q.=4,95 mL/min), se forme ce "swirl" caractéristique
dont la largeur est plus fine (1/5 de Dh avec Dh=800um) en comparaison avec les observa-
tions précédentes (voir la figure IV.11). Cela est d{i principalement a un faible débit d’eau com-
biné & un canal de formation de I’émulsion plus large (Dh=800um). A mesure que le débit est
augmenté, le "swirl" caractéristique et de couleur sombre augmente de diametre. La couleur
sombre de la phase dispersée s’expliquant par de la diffusion multiple, indicateur d’une

phase dispersée déja fractionnée.
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Courbure Courbure

caractéristique = R | = caractéristique

]
F1G. IV.11: Micro-canal "300-800", Q. = 4,95 F1G. IV.12: Micro-canal "300-800", Q. = 7,00
mL/min, d1p=15,33um. mL/min, dyp=12,22um.

Courbure k Courbure
caractéristique !

" : . am v
F1G. IV.13: Micro-canal "300-800", Q. = F1G. IV.14: Micro-canal "300-800", Q. = 7,19
10,07 mL/min, d19=9,39um. mL/min, d1p=13,09um.

IV.5 Diametre hydraulique du canal d’eau réduit a 200 ;m

Dans cette section, on analyse les deux micro-canaux "200-600" et "200-800" dont les résul-

tats des tests d’émulsification réalisés sont réunis sur le tableau IV.3.

Pour ces micro-canaux "200-600" et "200-800", le débit d"huile est maintenu fixe (83 mL/min
+4 mL/min). Le débit d’eau est varié entre 4,9 et 19,79 mL/min pour une fraction volumique

comprise entre 5,31 et 20,41 %.
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Courbure

|caractéristique

FI1G. IV.15: Micro-canal "300-800", Q. =
10,57 mL/min, d19=11,80um.

A

On conclut que les nombres capillaires du micro-systéme "200-600" et ceux du
"300-600" sont du méme ordre de grandeur Ca = 7. En ce qui concerne les micro-

canaux "200-800" et "300-800" les nombres capillaires sont 1’ordre de 3,5.

Une influence importante sur la granulométrie du micro-systéme "200-600" est
constatée pour des nombres de Reynolds d’eau (Re.) importants (d;g varie entre
10,1 et 21,17 pm). En revanche Re, avait peu d’influence sur la granulométrie dans

le cas du le micro-systeme "200-800" (dyo varie entre 12,76 et 14,31 pm).

Les essais sont menés avec une fraction volumique de 1’eau dispersée (¢.) qui de-

meure inférieure a 20 %, un seul cas seulement a atteint 20,41 %.

IV.5.1 Visualisations des écoulements dans le micro-systéme "200-600"

Les visualisations réalisées sur le micro-systeme "200-600", en mode de fonctionnement,
qui couvrent la zone d’impact sont affichées sur les figures IV.16 et IV.17. Pour de faibles débits
(Qe=6,8 mL/min et Q.=9,98 mL/min), il se forme ce "swirl" caractéristique de phase dispersée
d’une largeur de Dh/2, avec Dh=600pm. Pour les deux débits mentionnés plus haut, le "swirl"
d’un aspect bien cylindrique et lisse se positionne proche de la paroi c6té admission d’huile

(coté droit, voir les figures IV.16 et IV.17).
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(Qn;Qe) Pe (Pn; Pe) dio | Mi/Mmin | P(dio) | Ca | Re | (Rep; Re.)
[mL.min™"] [%] [bar] [pm] [%] [%]
0,1% Span83 - (u;, = 52,2 mPa.s, ey = 16,6 mN/m, k™' =3,57 mm)
(87,35;4,9) 5,31 (105;6) | 21,17 48 92 6,7 | 0,86 | (40;448)
S | (8543;68) | 7,38 | (105;65) | 1818 | 57 9 |67]074| (39;622)
3
S (651;998) |13BR2] (11;7) [1242] 44 49 |55 041 | (30;914)
&
(79,09;14,25) | 14,32 (11,;7) 13,01 491 49 6,7 | 0,53 | (36;1208)
(85,53;17,02) | 16,62 (11,;7) 10,1 179 79 75| 046 | (39;1558)
(7927:491) | 583 | (4;45) | 1431 | 122 75 |35 (030 | (27;449)
s | (8125;677) | 769 | (45;45) | 1398 | 165 52 |36 031 (28;619)
[*7e)
S| (8032;91) |1018| (45:5) |1387 | 12 50 | 37031 (28;832)
&
(80,95:14,65) | 1532 | (55:5) | 1243 | 97 89 |39 030 (28;1339)
(77,18,;19,79) | 20,41 (5;5) 12,76 239 86 4,0 | 0,31 | (27;1809)

TAB. IV.3: Données d’émulsification.

FI1G. IV.16: Micro-canal "200-600", Q. = 6,8 F1G. IV.17: Micro-canal "200-600", Q. = 9,98
mL/min et d1(=18,18m. mL/min et d1p=12,42m.

IV.5.2 Visualisations des écoulements dans le micro-systeme "200-800"

Pour le micro-systeme "200-800", le canal d’huile et les canaux de sortie de I'émulsion pos-
sédent une section de 800m x 800um. Dans ce cas de figure on remarque tres distinctement
la formation de cette courbure de forme caractéristique a gauche (coté canal d’admission de

I'eau) de I'enroulement de la phase dispersée coté canal d’admission d’huile.
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F1G. IV.18: Micro-canal "200-800", Q. = 3,14 F1G. IV.19: Micro-canal "200-800", Q. = 5,02
mL/min et d;p=18,23m. mL/min et d19=17,92pm.

FIG. IV.20: Micro-canal "200-800", Q. = 4,73 FIG. IV.21: Micro-canal "200-800", Q. = 9,57

mL/min et d;p=12,82pm. mL/min et d1p=11,14pm.
IV.6 Comparaison des résultats d’émulsification des micro-canaux

Cette derniere partie du présent chapitre est une récapitulation de ’ensemble des résultats
d’émulsification (granulométries, pressions, débits,etc.) obtenus par les instrumentations des
micro-canaux testés. Apres une analyse qualitative menée a 1'aide des visualisations a haute
fréquence, cette partie vise a établir une comparaison quantitative de la performance du pro-

cessus de fractionnement.

IV.6.1 Comparaison al’aide du critére des pressions relatives

Les pressions relatives (par rapport a la pression atmosphérique) d’admission d’huile de

tournesol (P) et de I'eau (P.) sont représentées respectivement sur les figures IV.22 et IV.23.
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Chaque zone délimitée par un trait discontinu indique une zone de points expérimentaux af-

fectée a un seul micro-systeme et chaque micro-systéme adopte une couleur différente.

12 T T T T T 8 ' -
, 200 - 600
200 - 600 | S
10+ :
6F f 500
% 300x600 H 5 200 - 800 % 300x600
8 |
& 200x600 ~ i H = 200x600
S o e o : 600 - 600 ) S el L L
e ® * [> 200800 = 4 > * i v 2 11> 200x800
P . ° 300 - 600
Qf b g » > ™ *  300x800 (N PRI P |19 300x800
4t ' ! i
* . 200 - 800 ®  600x600 | 300-800 600 - 600 ||® 600x600
300 - 800 —
2_
l
0 ' ‘ ‘ w s 0 : : ‘ s w
0 0.05 0.1 0.15 02 0.25 03 0 0.05 0.1 0.15 0.2 0.25 0.3
Qe/ Qh Qe/ Qh
FIG. IV.22: Pression relative de 1’huile. FIG. IV.23: Pression relative de 1’eau.

A

Une comparaison peut étre établie avec des macro-conduites en terme de pertes
de pressions. En effet, on retrouve ici les propriétés des macro-conduites dont les
pertes de charges "AH = A DLh—fg” augmentent avec la diminution du diametre hy-
draulique (Dh) de la conduite pour une rugosité "\" et une longueur de conduite
tixe "L" et I'effet inverse est également vérifié. Ceci est particulierement vérifié pour
I'huile (voir la figure IV.22). On constate que les pressions relatives mesurées a I'en-

trée sont d’autant plus importantes que le diametre hydraulique Dh est faible.

On remarque également une influence du diametre hydraulique de 'eau (Dhcg.,)
puisque, sur cette méme figure IV.22, on retrouve en téte des chutes de pression
le micro-systeme possédant les deux Dh les plus faibles c’est a dire le micro-
systeme "200-600". Ensuite, c’est le micro-systeme "300-600", micro-systeme "600-
600", micro-systeme "200-600" et enfin le "300-800" possédant le Dhy,,;;. le plus im-

portant et un Dh,,,, dans la moyenne.

IV.6.2 Comparaison sur la base du critére de la granulométrie des émulsions obte-

nues

Dans cette partie de I’analyse, nous nous intéressons aux résultats finaux de I’émulsification
c’est-a-dire la granulométrie résultant de 1’ensemble des micro-canaux. La figure IV.24 affiche

le diametre moyen porté en ordonnées et le nombre capillaire porté en abscisses. On retrouve,
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cette répartition en deux groupes distincts. A gauche les micro-canaux "200-800" et "300-800" et
a droite les micro-canaux : "300-600" et "200-600". Le "600-600" se retrouve dans la gamme mé-
diane des nombres capillaires par rapport aux autres micro-canaux. Comme explicité plus haut
la consigne d’huile étant maintenue inchangée pour 1’ensemble des micro-canaux, la vitesse de
la phase continue est alors plus importante lorsque la section du canal de celle-ci et de celle des

canaux d’émulsions sont réduits.

40 : :
® 300x600
35+ n < 200x600
= P 200x800
30 A 300x800
B 600x600
E 25
= 20 . < |
- > <
~
= 15 ‘k i
i « &,
10+ A 8% .
5_ -
O Il 1 1 I I Il
2 3 4 5 6 7 8 9
Ye/h

FIG. IV.24: Influence du nombre capillaire sur la granulométrie de dispersion.

Ayant intégré que la finalité du procédé étudié ici est de fractionner aussi finement que
possible des gouttelettes d’eau, a travers la figure figure IV.24 se distinguent le "300-800" et le
"300-600". Il est également nécessaire pour un fractionnement fin des gouttelettes de générer un
écoulement cisaillant et par ailleurs une vitesse d’écoulement importante de la phase continue
accentue le travail de cisaillement. D’apres ces considérations, le micro-systeme "300-600" est le
mieux adapté, avec un nombre capillaire deux fois plus important, il possede un potentiel de

fractionnement liquide-liquide nettement plus important.
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A

On conclut de cette confrontation de I'ensemble des micro-canaux établie sur la
base de la granulométrie obtenue en fonction du nombre capillaire, que le micro-
systéme "300-600" posséde les avantages nécessaires a ’application visée. Les ré-
sultats du micro-systeme "300-600" offrent un diametre moyen de dispersion entre
10 et 12 um pour un potentiel de fractionnement par un écoulement cisaillant im-

portant. Afin de confirmer ce résultat un autre critere est développé ci-dessous.

IV.6.3 Critere de choix pour le micro-systeme adapté a I’émulsification

En raison de ces dimensions différentes, ’écoulement a jets impactants peut étre amené a
connaitre des variations notamment de la forme de I’enroulement de la phase dispersée ou en-
core de la courbure de forme caractéristique formée par ’admission de I’eau dans la zone d"im-
pact. On prévoit que la survenue d’une recirculation en "swirl", vers le bas de 1’entrée d’eau,
aura pour effet d’augmenter la courbure des lignes de courant et d’augmenter par conséquent

le fractionnement liquide-liquide induit par cisaillement.

Comme mentionné auparavant, on dispose de cinq dimensions différentes de micro-canaux
pour lesquels les tests pratiqués sont réunis dans le tableau IV.4. Afin de comparer pertinem-
ment et surtout de distinguer le micro-systéme le plus performant pour le présent procédé
d’émulsification, un critere physique est introduit dans le but de confronter 'effet des diffé-
rentes dimensions de micro-canaux sur le fractionnement. Ce critéere physique noté "F.,", dé-
signe la force nécessaire a la cohésion de la dispersion eau dans huile, dont I’expression mathé-

matique est explicitée ci-dessous :

10
Ey =24 pe Yen — (IV.1)

Avec:

F, : force de cohésion [N.m™3],

e : fraction volumique de 1’eau en [%], avec ¢, = On+0s 7
— Ye/n : tension inter-faciale [N/m],

— djp : moyenne arithmétique des diametres des gouttelettes [xm],

d3: moyenne arithmétique du diameétre au cube des gouttelettes [m3].
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La force F, est homogene a une force appliquée sur un volume. Elle est obtenue par le
produit du nombre de gouttelettes d’eau supposées sphériques (car leur diametre est tres infé-

rieur a la longueur capillaire k™1) et contenues dans la quantité d’eau dispersée ( ¢, ), donné

_Pe
d? /6

sphéricité des gouttelettes [Quéré, 2012]. Sur le plan de la physique, la force F, désigne une

par la formule : n = et la force capillaire : 4 7 dyg 7, responsable du maintien de la

force volumique de cohésion, indispensable au systeme d’émulsification pour la génération de

gouttelettes dont le volume est considéré sphérique.

(Qn;Qc) Pe (Pn, Pe) dio d3 F,
[mL.min~!] [%] [bar] [wm] | [107°m?] | [107 N.m™?]
0,1% Span83 - (u;, = 52,2 mPa.s, Yeyn = 16,6 mN/m, k™' =3,57 mm)
(67,31;4,48) | 6,24 | (6,33;3,11) | 33,16 | 221,30 0,37
% (6991;6,21) | 815 | (6,52;3,21) | 34,92 | 149,49 0,76
g (69,68;9,65) | 12,17 | (6,56;3,23) | 1924 | 27,57 3,38
(62,39;13,15) | 17,41 | (6,32;3,10) | 21,89 | 56,30 2,70
S | (82,08;898) | 9,86 (8;4) 12,28 4,77 10,08
O
S | (8757;1268) | 12,65 (8;5) 11,03 4,10 14,05
[<p}
(86,37;16,81) | 16,29 (9;4) 10,46 2,17 31,23
(78,75;495) | 591 | (3,5;3) | 1533 11 3,28
S | (802;700) | 803 | (47;4) | 1222 6,26 6,23
[*7e)
S | (8041;1007) | 11,13 | (3,3;3) | 9,39 2,57 16,20
o
(83,87;7,19) | 790 | (5;45) | 13,09 7,59 5,43
(79,96;10,57) | 11,68 | (5,2;4,5) | 11,80 7,01 7,83
(87,35;49) | 531 | (10,5;6) | 21,17 | 54,24 0,83
S | (8543;68) | 7,38 | (105;65) | 18,18 | 40,79 1,31
)
S| (651;998) | 1332 | (11;7) |1242 3,61 18,23
(o]
(79,09;14,25) | 14,32 | (11;7) | 13,01 4,15 19,11
(85,53;17,02) | 16,62 | (11;7) 10,1 4,27 15,62
(7927;491) | 583 | (4;45) | 14531 10,10 3,29
S | (8125;677) | 7,69 | (45;45) | 1398 5,35 8,02
[>o)
S | (8032;91) | 1018 | (45;5) | 1387 5,96 9,46
[a\]
(80,95;14,65) | 1532 | (55;5) | 12,43 | 10,02 7,56
(77,18;19,79) | 20,41 (5;5) 12,76 | 10,37 10,03

TAB. IV.4: Données d’émulsification.

Une observation des valeurs de la force "F," qui sont consignées dans le tableau IV.4 et pré-
sentées sur la figure IV.25 montre que le micro-systeme "300-600" est plus avantageux que les

autres micro-systémes. Il est suivi de pres par le micro-systeme "200-800". Le micro-systéme
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pour lequel la force "F," est la plus faible est le micro-systéme a sections uniformes ("600-600").
La comparaison est établie sur la base des trois gammes de débits dont nous disposons sur le
micro-systeme "300-600". Si on se réfere a la courbe de tendance de chaque micro-systeme (voir
la figure IV.25), on remarque clairement I'importance de la force volumique développée par le
micro-systeme "300-600", a des fractions d’eau généralement plus importante, par rapport aux
autres sur une gamme de "p." allant de 10 a 17 %. Ce qui signifie que le "300-600" est le plus
performant en terme de fractionnement. Le micro-systeme "600-600" génere la force volumique

la plus faible .

% N.B. : Le micro-systéme "200-600" a été écarté en raison de pertes de pressions ( voir
le paragraphe § IV.6.1) et d"'un comportement erratique laissant craindre une instabilité du
régime d’écoulement. Sur un plan énergétique, on ne peut consentir a de telles dépenses
sachant qu’avec d’autres micro-canaux ("300-600" et ""300-800" voir la figure IV.24) on obtient

de meilleurs résultats de dispersion.

35 10° | . .

| > 200-800

3 A 300 - 800 I
® 300 - 600

)5 ™ 600 - 600 I

0 0.05 0.1 0.15 0.2 0.25

we [70]

FIG. IV.25: Evolution de la force de cohésion exprimée par métre cube d’eau en fonction de

cette fraction volumique d’eau dispersée.

Deux grandeurs physiques supplémentaires sont introduites afin de permettre une com-
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paraison pertinente sur le plan énergétique. La figure IV.26 exprime la surface crée par unité
de volume d’émulsion crée en fonction de 1'énergie dépensée par kilogramme d’émulsion pro-
duite. Cette figure est nécessaire afin de montrer quel micro-systéeme génere le maximum d’in-
terface tout en minimisant les dépenses énergétiques. Conformément au résultats obtenus pré-
cédemment le micro-systeme "200-600" demeure le plus énergivore. En comparaison avec les
autres micro-canaux, le "200-600" génere une interface liquide-liquide pas tres importante. Les
micro-canaux "300-800" et "200-800" sont plus efficaces lorsque le débit d’eau dispersée est im-
portant. En revanche, pour une énergie consommée médiane le "300-600" offre un potentiel de

génération d’interface eau-huile nettement meilleure y compris pour de faibles débit d’eau.
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FIG. IV.26: Interface crée en fonction de 1'énergie dépensée par unité de masse d’émulsion gé-

nérée.

Ces observations se confirment lorsque 1’on vient a tracer I’évolution du diametre des gout-
telettes d’eau dispersée en fonction du rapport de l'interface créée et de 1'énergie dépensée par
unité de masse d’émulsion produite (voir la figure IV.27). Malgré une production moyenne
d’émulsion par unité de surface produite et par unité d’énergie consommée, le micro-systeme
"300-600" demeure celui qui fractionne le mieux avec un diametre moyen de dispersion "dio"

le plus faible.
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FIG. IV.27: Evolution du diameétre moyen djo en fonction de la quantité d’émulsion produite

par unité de surface d’émulsion et d’énergie dépensée.

IV.7 Conclusion

Ce chapitre s’est donné pour objectif de comparer cing micro-canaux de différentes dimensions sur la
base d’un travail d’émulsification visant a disperser des gouttelettes d’eau dans de I'huile de tournesol
(émulsion de type eau dans huile). A partir du micro-systéme de référence "600-600", dit a sections uni-
formes, d’autres micro-canaux a section d’eau réduite, dits a "marche variable”, ont été usinés a savoir :
"300-600", “300-800", “200-600" et “200-800". 1ls permettent de réduire la fraction volumique d’eau
dispersée et d'instaurer un écoulement "enroulé” caractéristique ou "swirl” meilleur pour le fractionne-

ment.

A l'issue des mesures de pression relative effectuées au niveau des admissions, on confirme l'influence
du confinement sur les pertes de pression. La gamme des nombres capillaires ( Ca ) appliqués a travers
nos micro-canaux est relativement élevée. D’ailleurs, la gamme des Ca appliquée représente 10 voire
1000 fois la gamme des Ca habituellement rencontrée dans la littérature scientifique comme explicité au

paragraphe § 11.4.4.
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On conclut qu'un meilleur fractionnement se produit lorsque la section du canal d’eau est réduite,
comparativement aux sections uniformes. Le diametre moyen dyo est réduit de quasiment 50 %, attei-

gnant 10 pm avec une fraction volumique d’eau de l'ordre de 10 a 20 %.

Pour une énergie consommée relativement faible, le micro-systeme "300-600" est celui qui maximise
I'aire de l'interface eau-huile. Contrairement aux autres micro-canaux, cela est vérifié également pour un
faible débit d’eau. Dans la continuité de la démarche d’optimisation globale du procédé, ce micro-systéme
"300-600" fera I'objet d'une étude fine de l'influence des conditions intrinseques ( fip.e, Ve ) €t contex-

tuelles (conditions-limites de vitesse de I’écoulement). Les résultats sont présentés au chapitre suivant.
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Chapitre V

Etude expérimentale globale et in-situ
de I’émulsification a travers le

micro-canal "300-600"
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V.1 Introduction

I est question dans le présent chapitre de détailler davantage I'analyse du procédé d’émulsifica-
I tion a travers le micro-canal "300-600". A l'issue du chapitre précédent, ce micro-canal a montré
des caractéristiques qui sont en adéquation avec les applications visées par notre procédé de dispersion
liquide-liquide. Dans un premier temps, cette étude du procédé d’émulsification est menée en faisant va-
rier les parametres suivants : la tension inter-faciale eau-huile ( vy, ), le débit d’eau ( Q. ) et la viscosité
de la phase continue ( i1, ). Le débit d’huile ( Qy, = cste ), et la viscosité de la phase dispersée ( p. ) seront

maintenus constants.

Ajouté aux visualisations a haute fréquence au niveau du croisement, le présent chapitre s'intéresse
également au canal d’émulsification et plus précisément a la zone de sortie du canal d’émulsion (zone
couvrant une distance de 11 Dh, avec Dh = 600 pum, en amont de la sortie). Cela permet d’investiguer
l'influence des parametres d’écoulements sur cette structure hydrodynamique caractéristique du présent

procédé d’émulsification par deux jets en impact.

Dans un second temps, l'ensemble de ces résultats de dispersion liquide/liquide obtenus a travers le
micro-canal "300-600" sont combinés. Cette combinaison de parameétres est mise en ceuvre lors de bilans
de forces et/ou d’énergies mécaniques, ainsi que lors d’une analyse dimensionnelle au sein de ce micro-
canal. A l'issue de cette démarche, les deux relations obtenues permettent de prédire un diametre moyen

de la dispersion par jets impactants confinés dans le micro-canal "300-600".

On s’intéresse également au principe de dispersion dans le micro-canal "300-600" a I'aide d’une
étude expérimentale in-situ, sur quatre cas types d’écoulement. 1l s’agit de la technique de collecte de
la lumiére laser qui emploie un faisceau laser focalisé a un diametre compris entre 100 et 150 pm. Cela
permet de réaliser des cartographies du rapport lumiere incidente sur la lumiere collectée ( Iy [ Iy ) au
niveau de la zone active du micro-canal c’est-a-dire au croisement et avec un maillage de 150 pim. Pour
une meilleure compréhension de cet écoulement a jets impactants, les résultats issus de cette technique
laser seront confrontés qualitativement aux apports des visualisations obtenues avec la caméra a haute

fréquence, ainsi qu’aux phénomenes décrits dans la littérature scientifique.
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V.2 Procédé d’émulsification a travers le micro-canal "300-600"

Les tableaux V.1 et V.2 réunissent 'ensemble des 38 essais d’émulsification qui ont été
conduits en employant ce micro-canal. Comparativement au chapitre précédent, une grande
majorité des parametres physiques sont variés : la tension de surface ( 7./, ) en ajoutant I'émul-
sifiant Span83 ou du Butan-1-ol, la viscosité de la phase continue ( 1, ) en ajoutant du Butan-1-
ol, le débit de la phase dispersée ( Q. ) a I'aide de la pompe et la masse volumique de la phase
continue ( py, ) en ajoutant aussi du Butane-1-ol comme pour les derniers tests. Dans cette partie
du travail (chapitre V) uniquement la viscosité de la phase dispersée ( ficqu = 0,91 mPa.s ) est
maintenue fixe pour 1’ensemble des tests. Le débit d’huile appliqué est maintenu fixe dans la
mesure du possible a 71 mL/min + 12 mL/min selon les tests. Au cours des test, le débit est
fixe. La température des deux phases est évidemment maintenue fixe a 25 °C + 1°C dans le but

de maintenir constantes la tension inter-faciale et la viscosité dans le procédé.

Micro-canal "300 - 600"

600 pum
600 pm
N
300 pm
— 600
300 um [] b
4 cm 600 pm
600 pm
600 pm

FIG. V.1: Micro-canal "300-600".

V.2.1 Analyse des données d’émulsification a travers le "300-600"

Les deux tableaux V.1 et V.2 affichent un débit d’huile comme explicité plus haut relative-
ment fixe de 71 mL/min + 12 mL/min. Le débit d’eau a été varié entre 3,43 et 14,82 mL/min.
Les émulsions obtenues, de type eau dans huile (e/h), possédent une fraction volumique d’eau
dispersée ( ¢, ) comprise entre 4,54 et 17,15 %. Les nombres capillaires ( Ca ) forment des paliers
correspondant chacun a une valeur de la tension inter-faciale. Au niveau de chaque palier le

nombre capillaire est relativement fixe.
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(Qn;Qe) Pe (Ph, Pe) dio | dig | mi/nmin | P(dm) | Ca | Re | (Ren;Re.)
[mL.min~"] [%] [bar] [pm] [pm] [%] [%]
0% Span83 - i, = 52,2mPa.s, Y/ = 27, 6mN.mt, k™ =4,60mm
(72,18;4,64) 6,04 (7,3,3) 358 | 28,6 94 50,32 | 34 | 23 | (33;283)
(71,63;4,66) 6,10 (7,3,3) 26,2 | 198 104 60,8 33 | 1,7 | (33;284)
(74,08;6,64) 8,23 (7,;33) 32,2 | 255 117 52,74 | 3,5 | 2,1 | (34,;405)
(72,90;6,64) 8,35 (6,9;32) | 31,7 | 231 126 60,63 | 35 | 2,0 | (34;405)
(73,99;9,74) | 11,63 | (69;34) | 32,7 | 26,1 400 4894 | 3,7 | 2,1 | (34;593)
(73,05;895) | 10,92 | (68;33) | 37,8 31 388 4555 | 3,6 | 24 | (34;546)
(70,89;14,67) | 1715 | (7,3;3,7) | 345 | 258 580 52,65 | 3,7 | 22 | (33;8%)
(71,53;1458) | 1693 | (7,1;3,6) | 312 | 243 706 53,82 | 3,8 | 20| (33;888)
0,1% Span83 - yi, = 52,2mPa.s, Ve/p = 16, 6mN.m!, k™' =3,57mm
(70,39;3,74) 5,04 (7,34) 26,4 19 387 58,77 | 54 | 1,6 | (324;228)
(71,32;3,76) 5,01 (6,9;33) 26 18,2 201 6296 | 55 | 1,6 | (33;229)
(68,26;4,17) 576 | (74;35) 24 16,5 438 62,6 53 | 1,5 | (31;254)
(70,72,5/43) 7,13 (7,3;35) | 288 19 453 6753 | 55 | 1,8 | (33;331)
(72/48;1037) | 1252 | (69;34) | 184 | 125 166 7844 | 60 | 1,2 | (33;632)
(73,15;9,76) | 11,77 | (6,8;34) 19 15,5 307 4593 | 6,0 | 1,2 | (34;595)
(71,29;14/48) | 1688 | (6,8;3,2) | 175 | 11,9 354 7095 | 62 | 1,1 | (33,882)
(71,75,;14,82) | 17,12 | (7,2;3,6) | 189 | 131 646 67,7 63 | 1,2 | (33;903)
0,3% Span83 - 1, = 52, 2mPa.s, Yep = 11, 7mN.m', k™' =2,99mm
(69,63;5,23) 699 | (119;31) | 20 15 486 5718 | 7,7 | 1,2 | (32;319)
(68,20;5,38) 732 |1 (121;35) | 169 | 132 5258 | 7,6 | 1,0 | (31;328)
0,4% Span83 - y1, = 52,2mPa.s, e, = 10, 4mN.mb, k™' =2,82mm
(72,18;3/43) 454 | (11,6;3,1) | 21,7 | 159 399 54,2 88 | 14 | (33;209)
(71,44;3,52) 4,70 | (115;3,1) | 234 | 179 607 51,9 87 | 1,5 | (33;214)
(70,79;6,11) 7,94 (9;34) 249 | 18,3 423 66,82 | 89 | 1,6 | (33;372)
(71,82;5,88) 757 | (91;34) | 283 | 206 518 58,18 | 9,0 | 1,8 | (33;358)
(5521;899) | 14,01 | (78;36) | 17,8 | 121 228 7916 | 75 | 09 | (25,;548)
(69,30;8,78) | 11,25 | (13;34) | 189 | 12,7 295 72,65 | 91 | 1,2 | (32;535)
(70,17;8,28) | 10,56 | (11,8;32) | 14 12,1 1290 3800 | 91 | 09 | (32;505)
(70,99;8,83) | 11,06 | (11,6;3,2) | 255 | 20,3 292 46,32 | 9,3 | 1,6 | (33;538)
(63,46;12,63) | 16,60 (6,5;3) 19,3 | 151 786 56,57 | 88 | 1,1 | (29;770)
(69,68;12,83) | 1555 (6,8;3) 15,7 | 13,3 1690 4465 | 9,6 | 1,0 | (32;782)
0,8% Span83 - 11, = 52,2mPa.s, e, = 3, 8mN.m!', k™' =2,35mm
(69,64;5,55) 738 | (95;32) | 133 | 9,33 291 7144 | 239 0,8 | (32;338)
(68,47;5,62) 758 | (9,2;33) | 153 | 12,94 526 42,24 1236 | 09 | (32;342)

TAB. V.1: Tests réalisés sur le micro-canal 300 x 600 pm (1/2)
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( Qn; Qe ) Pe (Ph7 Pe) dio dm ni/nmin P(dm) Ca Re ( Rey, ; Re, )

[mL.min~"] [%] [bar] [pm] [pm] [%] [%]

5% Butanol - 1, = 40,4mPa.s, ye, = 12,8mN.m', k™' = 3,13mm
(7399:1325) | 17,22 | (53;29) | 237 | 126 | 316 | 9427 | 65 | 16 | (34;807)
(78,16;1391) | 17,13 | (52;28) | 23,3 | 154 616 67,58 69 | 1,6 (36;847)
13% Butanol - 41, = 30,5 mPa.s, Yen = 5,4mN.m', k™' =2,03mm
(73,24;13,46) | 17,63 | (3,7;22) | 156 | 12,9 2470 4045 | 116 | 1,0 (34;820)
(73,98;13,41) | 1743 | (3,7;22) | 179 | 12,8 763 7528 | 11,7 | 1,2 (34;817)
(81,73;13,18) | 1581 | (42;24) | 137 | 109 | 915 | 4719 | 127 | 1,0 | (38;803)
(81,74;14,17) | 16,80 | (4,2;2,5) 9,8 8,6 1320 3909 | 12,8 | 0,7 | (38;863)
(92,07;13,13) | 1424 | (4,7;2,7) | 129 | 10,4 947 46,28 | 140 | 11 (42;800)
(91,75;13,10) | 1426 | (47:27) | 11,9 | 99 | 1200 | 41,07 | 140 | 1,0 | (42;798)

* En supposant que la viscosité dynamique de I'huile de tournesol 1, avec 0,3-0,8 % en masse de Span83 reste inchangée.

TAB. V.2: Tests réalisés sur le micro-canal 300 x 600 pm (2/2)

Concernant le nombre de Reynolds "Re" (défini par 1’équation 1I.15, voir le paragraphe §
I1.4.1), on remarque également la formation de paliers, chacun représente une valeur de la ten-
sion de surface. En effet, la tension de surface agit sur le nombre de Reynolds en influengant
sur le diametre moyen do de la dispersion. On constate également que le Butan-1-ol possede
une influence simultanément sur la masse volumique de la phase continue et sur la tension
inter-faciale, tel qu’avec 5 % de Butan-1-ol Re = 1,6 et pour 13 % de Butan-1-ol Re = 0,7 - 1,2. On
conclut qu’a mesure que la teneur d’émulsifiant Span83 ou de Butan-1-ol augmente dans la
phase continue ce nombre de Reynolds diminue. Du fait de ’affinement du diameétre de la

dispersion d;, cela se traduit par une augmentation des forces visqueuses appliquées par

la phase continue ( “jlzc Semu ) par rapport aux forces inertielles ( pg v> Sepy ) du fluide

dispersé.

L'influence du nombre capillaire sur le diameétre moyen est représentée sur la figure V.2. Le
nombre capillaire integre la vitesse débitante de ’eau et de 'huile de tournesol c’est-a-dire la
vitesse débitante de I’émulsion (voir le paragraphe § 11.4.1-(b)). Un diametre maximal moyen
(d10) de la dispersion eau dans huile est observé, a partir duquel il décroit linéairement en
fonction du nombre capillaire. Bien que le rapport de viscosité ( p = p./ pn, ) soit variable pour
les tests réalisés, cette tendance générale s’explique qualitativement par 1'équation V.1 énon-
cée par [Habchi et al., 2009] et [Grace, 1982] pour des gouttes d’eau en cours de fractionnement
dans un écoulement laminaire de I'huile, ot "up, 7" exprime la contrainte de cisaillement vis-

queux. Bien que certaines structures d’écoulement locales apparaissent (voir les figures V.3,V.6
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et V.7), le nombre de Reynolds dans le canal d’émulsification est tres bas ( Re < 3 ) suggérant

I’établissement d’un écoulement laminaire .

2 Ye/h
dio < ap ( / (V.1)
127904
avec:
— oy, : est le facteur de proportionnalité.
40 T T
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FIG. V.2: Le diametre moyen des gouttelettes en fonction du nombre capillaire

V.22 FEtude hydrodynamique de 1’écoulement diphasique au croisement du "300-
600"

La figure V.3 est une représentation servant a schématiser 1’écoulement a jets en impact au
niveau du croisement. Les deux flux (eau et huile) s’entrechoquent au niveau du croisement ot
les pressions s’uniformisent sachant qu’en amont elles étaient différentes, la pression d’huile
étant supérieure a celle de 1'eau. Ajouté a la section de passage d’eau représentant seulement
25 % de celle de I'huile, 'axe de ce canal d’eau se trouve décalé de 1/4 de diametre hydrau-
lique (1/4 Dh = 150 pm ) par rapport a I’axe du canal d’huile. Du fait d'une admission d’eau
désaxée, comme représenté sur la figure V.3-(A) et (B), ce "swirl" est parfois observé pour la
phase dispersée. C’est a I'issue de cette courbure de 1’écoulement que nait I'enroulement de la
phase dispersée. La courbure des lignes de courant fournit I’élongation et donc le fractionne-

ment recherché.
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FIG. V.3: Zone d'impact du micro-canal "300-600".

Les données expérimentales pour les figures V.5, V.6 et V.7 sont disponibles sur les tableaux
V.1 et V.2 (voir les cellules grisées). Dans les cas réunis ici, les parametres variés sont la vitesse
débitante de la phase dispersée (voir la figure V.5 et V.6), la tension inter-faciale (voir les figures
V.4), et la combinaison tension inter-faciale et viscosité dynamique (voir la figure V.6). L'aspect
de I'enroulement de la phase dispersée, de couleur sombre, apparait davantage influencé par
I'énergie cinétique de la phase dispersée (voir la figure V.6) ou encore la viscosité de la phase
continue (voir la figure V.7). En effet, ces deux exemples montrent une structure d’écoulement
de la phase dispersée plus complexe avec une interface eau-huile trés déformée, c’est-a-dire
I'apparition de formes irrégulieres a la surface de cet enroulement. Il faut comprendre que
ce dernier est animé par une combinaison de deux mouvements : un mouvement de rotation
comme explicité sur la figure V.3 superposé & un mouvement d’advection (transport) vers les
deux sorties simultanément. Dans une telle configuration d’écoulement une augmentation du
débit de la phase dispersée accélere la rotation (accentuant la force centrifuge) et I’advection

vers les sorties.

Une analyse plus poussée des clichées nous permet de mieux comprendre le principe de
fractionnement du présent procédé. Les captures d’'images sont réalisées sous les conditions
d’écoulement suivantes : la phase continue contient 0,3 % en masse de Span83, le débit d’eau
est 9,06 mL/min, le débit d"huile 62,84 mL/min et la fraction volumique d’eau vaut 12,6 %. La
fréquence d’acquisition est de 1 kHz et la durée d’exposition du capteur CMOS de la caméra
est de 1 pus. D’apres les données de I'écoulement mentionnées ci-dessus, les vitesses moyennes

des phases a I’admission sont de 2,91 m/s pour I'huile et de 1,68 m/s pour 1'eau. Pour une
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FIG. V.4: Q, = 9,53 mL/min et Q; = 68,31 FIG. V.5: Q. = 9,74 mL/min et Q;, = 73,99
mL/min avec 0,3 % en masse de Span83. mL/min avec 0 % en masse de Span83. La
La fréquence d’acquisition : 10 kHz. fréquence d’acquisition : 10 kHz.

Enroulement
"Swirl"
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FIG. V.6: Q. = 14,58 mL/min et Qj, = 71,53 FIG. V.7: Q. =13,91 mL/min et Q, =78,16
mL/min avec 0 % en masse de Span83. La mL/min, avec 5 % en masse de Butan-1-ol.
fréquence d’acquisition : 10 kHz. La fréquence d’acquisition : 10 kHz.
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répartition équitable des deux phases entre les deux canaux de sortie de 1'émulsion, on obtient

une vitesse moyenne de 1'émulsion de 1,66 m/s.

La figure V.8 et V.9 réunissent huit images successives de cet écoulement. On constate que la
phase dispersée se concentre au centre du canal a cause du fort cisaillement présent aux parois
(la vitesse aux parois étant nulle). On a repéré deux singularités sur le tourbillon permettant de
suivre son évolution en fonction du temps. Le premier repére est un appendice visible sur le
coté droit du tourbillon qui est repéré par une fleche de couleur blanche. Sur les sept premieres
images, il a effectué un déplacement estimé a 2,75 Dh (Dh = 600 m) pour une durée de temps
de 5.1073 s, sa vitesse est donc estimée a 0,33 m/s dans l'axe principal d’écoulement. Cette vi-
tesse faible d’avancement de 1’appendice, prouve 'existence d’un mouvement de rotation qui
est visible sur la succession d’images de la figure V.8. Le second étant cette forme arrondie et
bosselée sur la gauche du tourbillon repérée par une fleche de couleur rouge. Elle est repérée
sur 4 images effectuant un déplacement de 1,75 Dh durant une durée de t = 2.1073 s, sa vitesse

est estimée 4 0,53 m/s.

L’hétérogénéité du champ de vitesse confirme la complexité de cette structure enroulée, et
confirme la présence d’importants taux de cisaillement et d’élongation combinés avec des ef-

fets de rotation.

A

Cela confirme également I’hypotheése de la composition de la structure enroulée
(enroulement) par un enchevétrement de filaments d’eau et gouttelettes d’eau en-
touré d’huile de tournesol (voir le paragraphe § V1.2). L'aspect noir et ’homogé-
néité optique du tourbillon n’est qu'un effet optique dti a la diffusion multiple. Afin
de pousser davantage nos investigations, on s’est intéressé dans la partie qui suit a

cet enroulement qui se forme au centre et se prolonge dans les canaux d’émulsions.
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Admission d huile Admission d’eau

FIG. V.8: Visualisation d’un écoulement avec Q. = 9,06 mL/min et Qp, = 62,84 mL/min avec 0,3

% en masse de Span83 (1/2). La fréquence d’acquisition : 1 kHz.

V.2.3 Ftude hydrodynamique de I’écoulement diphasique au niveau des sorties du

"'300-600"

Apres I'étude de cet écoulement au croisement, on s’intéresse maintenant a la forme de cette
structure hydrodynamique ("enroulement” ou "swirl") & une certaine distance du croisement.
La zone concernée par les visualisations est localisée en sortie du micro-canal 300 x 600, dési-
gnée par "Zone d’intérét N°2" sur la figure V.10. Le but poursuivi étant de visualiser a haute
fréquence 1’évolution de cette structure tourbillonnaire, qui se forme au croisement, afin de
connaitre son évolution au niveau des canaux de sorties. Comme représenté sur la figure V.3,

on garde la méme configuration pour les différents écoulements des deux phases et de 1’émul-
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Admission d huile Admission d’eau =

F1G. V.9: Visualisation d"un écoulement avec Q. = 9,06 mL/min et Q;, = 62,84 mL/min avec 0,3

% en masse de Span83 (2/2). La fréquence d’acquisition : 1 kHz.

sion.

Les images issues des visualisations avec la caméra rapide (f = 1 kHz pour une durée d’ex-
position du capteur CMOS de 1 pis) sont réunies sur les figures V.11, V.12, V.13 et V.14. Le sens
d’écoulement des deux phases est indiqué par une fleche de couleur noire. On rappelle que le
canal de sortie posséde une section carrée de 600 um de coté. Le filament de couleur noir visible
sur ces figures représente 1’écoulement de la phase dispersée (eau) qui est en fait le prolonge-
ment du tourbillon formé en amont. Autour de ce dernier s’écoule la phase continue (huile de

tournesol) formant une configuration d’écoulement co-courant (voir le paragraphe § 11.4.2(a)).
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Eau

Zone d'intérét N° 2

FIG. V.10: Schéma des visualisations de la sortie du micro-canal "300-600".

Pour les expériences réalisées ici, on a pris le soin d’employer une phase continue sans
Span83 et sans Butanol, c’est-a-dire le cas le plus défavorable a une dispersion eau dans huile
(faible nombre Capillaire). Pour le débit d’eau le plus faible on remarque un seul filament bien
plaqué a la paroi située du c6té d’admission d’huile (voir la figure V.11). Ce filament posséde
un diametre de 1/5 de Dh, c’est-a-dire 120 um. A mesure que le débit d’eau (phase dispersée)
augmente, on constate un développement du filament en épaisseur vers le centre du canal (voir

la figure V.14).

Dh = I
600 pm

FIG. V.11: Q. = 5,09 mL/min et Qp, = 68,47 mL/min avec 0 % en masse de Span83.

L'effet hydrodynamique de 'augmentation du débit apparait clairement en analysant ces

clichés. A faible débit de 1’eau (5,09 mL/min) le filament hérite d"un aspect lisse, rectiligne et
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imperturbé (voir la figure V.11). Une augmentation aussi petite fGit-t-elle du débit d’eau fait ap-
paraitre des structures d’écoulements complexes. Avec un débit de 7,10 mL/min, on remarque
la formation de perturbations sur le filet de la phase dispersée. On distingue ce mouvement
de rotation du filet combiné au mouvement de convection du filament conduisant a I'appa-
rition d'un effet de torsion suivi d'un fractionnement du filament. A cause d’un débit d’eau
plus important (10,04 mL/min), les torsions du filament se rapprochent a tel point qu’elles se
confondent (voir la figure V.13). Une augmentation plus importante du débit, celui-ci atteignant

15,17 mL/min, provoque la dislocation du filament (voir la figure V.14).

FIG. V.14: Q. = 15,17 mL/min et Qp, = 67,33 mL/min 0 % en masse de Span83.
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On distingue clairement la formation de treés petites gouttelettes en périphérie d’autres
gouttelettes nettement plus importantes preuve de 1'existence d’une émulsion polydispersée.
Ce filament disloqué forme une trainée de gouttelettes qui s’écoulent en sa périphérie, mais a
distance des parois, en direction de la sortie (voir les figures V.15 et V.16). Sur ces figures on
distingue que ces déformations du filament se manifestent sous forme de plis, résultat d"une

combinaison d’un mouvement de convection vers la sortie et la rotation de celui-ci.

Sens d'écoulement

FIG. V.16: Q. = 15,17 mL/min et Q;, = 67,33 mL/min 0 % en masse de Span83.

La figures V.17 montre un exemple d’aspect d’émulsion de type eau dans huile résultat du
micro-canal "300-600" en mode de fonctionnement continu. On obtient une émulsion homo-
gene de couleur jaune laiteux. Cette couleur jaune est celle de I’huile de tournesol employée et

I'aspect laiteux prouve la présence de gouttelette d’eau dispersées.
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FIG. V.17: Emulsion obtenue par le présent procédé d’émulsification.

V.3 Prise en compte des propriétés physiques par analyse dimen-

sionnelle

L’analyse dimensionnelle est un outil employé afin de donner une équation globale régis-
sant un phénomene physique, dans le cas présent un procédé de dispersion liquide/liquide.
La méthodologie consiste a identifier les variables dimensionnelles intervenant dans ce phéno-
mene physique (variables intrinseques), puis de former des groupes sans dimension a partir de
ces variables. Ces groupes adimensionnels dont le nombre est inférieur aux variables dimen-
sionnelles et formés des produits de ces mémes variables dimensionnelles servent a décrire le

phénomene physique [Ciblac, 2010].

[Kiss et al., 2011] se sont penchés sur 1'analyse dimensionnelle du processus de fraction-
nement liquide-liquide (huile dans eau) au travers de mélangeurs statiques. Aprés un travail
d’identification de variables et de formation de groupes dimensionnels pertinents, ils ont pro-
posé I'équation suivante pour rendre compte du fractionnement dans les mélangeurs statiques

de type SMX :

g D 1/3 1/2

R - (V2)

Avec:

— d3p : diametre de Sauter des gouttes dispersées [m],

— D : diametre du mélangeur statique SMX [m],
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ftq : viscosité dynamique de la phase dispersée [Pa.s],
Ye/n : tension inter-faciale entre eau et huile [N/m],
p : masses volumique [kg/m?],

v : vitesse d’écoulement [m/s].

L’équation de comportement du procédé (V.2) est formée a partir de ratios d’échelles de

temps a savoir : le temps de relaxation de la gouttelette j14 d/7.;, et 'échelle de temps de capil-

larité \/p D/~ (d’apres [Mckinley, 2005], appelé aussi Rayleigh time-scale (Rayleigh, 1879)).

En ce qui concerne le fractionnement liquide-liquide dans les micro-systémes qui font 1’ob-

jet de cette étude, huit variables dimensionnelles sont identifiées, a savoir :

1.

2.

3.

4.

Masse volumique de l'huile : pj,, 5. Débit d’huile (vitesse) : Qy,
Masse volumique de l'eau : p, 6. Débit d’eau (vitesse) : Q,
Viscosité dynamique de 'huile : y1, 7. Tension inter-faciale : 7./,
Viscosité dynamique de 'eau : s, 8. Diametre des gouttes : d, Jd-

D’apres le théoréme de Vaschy-Buckingham, le nombre de groupes sans dimension a for-

mer est alors égal, au nombre de variables indépendantes (8 variables) auquel est soustrait le

nombre de dimensions fondamentales (3 dimensions fondamentales : Longueur : [L], Masse :

[M], Temps : [T]). On est en mesure de former alors cinq groupes adimensionnels qui sont

présentés ci-dessous :

1.

Hh
d7g Pe Vel
et 'advection imposées par la phase continue sur les gouttes de phase dispersée (voir le

Le nombre d’Ohnesorge : Oh = . Il caractérise simultanément la déformation

paragraphe § 11.4.1-(c)).

. Le nombre capillaire : Ca = % Il exprime la force appliquée par 1’écoulement afin de

fractionner une gouttelette en opposition avec sa force de cohésion (voir le paragraphe §
11.4.1-(b)).

-1

. PP _ Mh 2 Iz 1 1+é — He
Le rapport de viscosités : p~* = 2. Il représente l'inverse du rapport de viscosités p .

Hh
Ce dernier d’apres [Grace, 1982] est un parametre crucial pour le fractionnement liquide-

liquide induit par le cisaillement.

Qe

La fraction volumique d’eau : 0.+0n,

Le rapport des masses volumiques : 2&
Pe
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L’équation suivante est alors proposée pour expliciter le nombre d’Ohnesorge, pour la-

quelle il faut déterminer les constantes a, b, ¢, d, ete.

Ot = o (0] (Y () ()
\/m Yerh ) \te! \Qe+Qn/ \pe

Les coefficients de cette équation (V.3) sont déterminés au moyen d’un programme d’opti-
misation sous MatLab. L'optimisation est une méthode visant a limiter les écarts entre les don-
nées expérimentales du nombre d’Ohnesorge et ses valeurs calculées au moyen de 1'équation
(V.3). Ce travail d’optimisation permet de déterminer les coefficients a,b,c,d et e pour lesquels
les points se rapprochent autour de la ligne de référence Ohg,, = Ohypeorie, représentée en

pointillés sur la figure V.18.

8

T T T T 7

Precision =30% ——>

0% SPANS3

B 0,1% SPANS3

¢ 0,3% SPANS3
% 0,4% SPANS3
¥ 0,8% SPANS3

5% Butanol

%% 13% Butanol

.......... OhEXp = OhThcoric

1k 0,78 0,67 0,13 0,26
Ohina=0,05 (Lele) (1) = (0 Qe )" (2
Theo ’ Oe/h He Qe -+ Qh Pe

O 1 1 | 1 Il 1
0 1 2 3 4 5 6 7 8

O hT heorie

FIG. V.18: Analyse dimensionnelle appliquée sur le micro-canal 300x600.

Apres une exécution du programme d’optimisation, les valeurs des coefficients obtenus
sont les suivants : a = 0,05, b = 0,78, c = 0,67, d = 0,13 et e = 0,26. Le modele d’analyse dimen-

sionnel pour le procédé d’émulsification a travers le micro-canal "300-600" se présente sous la
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forme suivante :

0,78 0,67 0,13 0,26
OhTheorie = L = 0705 (Uh Mh) (&) (&) (p_h) (V4)
dm Pe Ye/h Ye/n He Qe + Qh Pe

Le coefficient de corrélation linéaire "R?" est employé afin de confirmer l'intensité de la liai-
son existant entre les variables en estimant 1’écart entre les points expérimentaux et la droite
théorique. Ce dernier exprime le rapport de la covariance o, sur le produit des écarts types

0.0y. Dans le cas présent, R? = 94,03 % (voir figure V.18). L'erreur relative absolue moyenne

" _ l Zn 1 ’Ohezp*Ohtheo
1=

en = Ohorr " est également estimée, elle vaut 7,94 %.

4

0,13 0,26
Les coefficients des deux derniers groupes dimensionnels, a savoir : ( @) Cith ) et (f}—h)
€ €

sont faibles ; nous nous sommes intéressés a I'importance de leur influence. Dans un premier

0,13
Qe ’ Loz o2 " , . .
temps, seulement le groupe (Qe +Qh) a été écarté. Cela s’est traduit graphiquement par un
déplacement des points sous la courbe " Ohg,);, = Ohrpeorie” représentée sur la figure V.18 ; par
ailleurs, I’erreur moyenne relative absolue a atteint 36 %. Le coefficient de corrélation linéaire

(R?) vaut 92,36 %.

Dans un second temps, seulement le groupe (2—2)0726 est écarté. Cette modification n’a eu
aucune incidence sur le coefficient de corrélation ( R? = 94,03 % ) ou bien sur la répartition des
points par rapport a la courbe Ohgyp = Ohrporie. Lerreur moyenne relative absolue a aug-
menté d’un point atteignant 9,05 %. Nous concluons que le rapport de la masse volumique de
la phase continue ( py, ) sur celui de la phase dispersée ( p. ) posséde une influence relativement
négligeable sur le procédés d’émulsification. L'équation résultant de I’analyse dimensionnelle

équation (V.3) peut alors adopter la forme ci-dessous :

0,78 0,67 0,13
OhTheorie = L = 07 05 (Uh Mh) (&) (L) (V5)
dm Pe Ve/h Ye/n He Qe+ Qp

Il est rappelé que le nombre d’Ohnesorge indique le rapport des contraintes de cisaillement

générés par les forces visqueuses ( “glzh ) dans I"écoulement et déformant les gouttes sur les
forces d’inertie ( p, v,% ) et les forces inter-faciales (4 7 dig 7., )- A l'issue de cette analyse
dimensionnelle, réalisée pour ce processus d’émulsification dans le micro-canal "300-600", une
dépendance a été établie pour le nombre d’Ohnesorge vis a vis des trois groupes adimension-

nels suivants :
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FIG. V.19: Analyse dimensionnelle appliquée sur le micro-canal "300-600".

- Le nombre capillaire : Ca = 242

FY&/h,
— : itdaq -l — Bh
Le rapport de viscosités : p e
- i ; ’ v Qe
La fraction volumique d’eau : ¢ = O.on

Les exposants des groupes adimensionnels affichés dans I'équation V.5 représentent 'in-
fluence qu’exerce chacun de ces groupes sur le présent processus de dispersion. En téte de ces
influences, on constate le rapport des forces visqueuses sur les forces inter-faciales ( le nombre
capillaire avec un exposant : b=0,78 ). Ensuite, en seconde position l'influence du rapport de

viscosités ( exposant : c=0,67 ) et enfin la fraction volumique de la phase dispersée (¢¢).

V.4 Conservation de 1’énergie mécanique en aval de la zone d’'impact

Nous proposons dans cette partie un modele simplifié permettant de prédire la taille moyenne
des gouttelettes d’eau en sortie du micro-canal, basé cette fois-ci sur des considérations unique-

ment physiques. Pour ce faire une similitude au théoreme de Bernoulli est appliquée. Comme
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représenté sur la figure V.20, la charge "H" a I’entrée de chaque branche du micro-canal en croix
est exprimée. En raison de la courte zone d’émulsification et d'une rugosité mesurée du fond
du canal faible (r < 0,7 um), on émet I'hypothese de pertes de charge visqueuse négligeables.
La hauteur de fluide, issue de la densité volumique d’énergie potentielle de gravité p g h, est
négligée bien entendu en raison d"une hauteur de fluide dans les canaux qui sont considérées

tres faibles (600 pum et 300 um). Les expressions des charges dans chaque canal sont réunies

ci-apres :
P, 1Y
H]_ = —e 4 = _h
peg 2 g
Point
®
d'arrét
2
H4: Pemul + l Yemul + l 475/}‘ H3 — Pemul + l ’Ugmul + l 47‘3/h
Pemul 9 2 g 2 dl/—d Pemul 9 2 g 2 dl/_d
P, 1V
H2=1Lh 4 1%
Phg 2 g

FIG. V.20: Application de la conservation d’énergie sur le canal en croix dans le cas de 1'émul-

sification a jets en impact.

Hi= e (1%
peg 2 9,
H2 = P + 1 Y%
png 2 g
2 .
H3 — Pemul + l Vemul + l 476/}1 (V6)
Pemul 9 2 g 2 dm Pemul 9
2
H4 — Pemul + l Vemul + l 476/’7«
Pemul 9 2 g 2 dm Pemul 9

Une derniére hypothese simplificatrice est introduite, en considérant que les énergies ci-

Lys £ e £ 1 02 2 . 2 . . . P
nétiques désignées par le terme 3 ”? prédominent sur 1’énergie potentielle de pression Yt
Ajoutée a cela, la présence du point d’arrét repéré au croisement des canaux permet de consi-
dérer I'unicité de la charge. Comme énoncé plus haut les pertes de charge sont négligées et cela
permet d’écrire 1'égalité des charges : H = H1 = H2 = H3 = H4 (voir la figure V.20). Ainsi, le

modele de la conservation de I’énergie mécanique est exécuté en égalant la somme des charges
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sur la ligne de courant verticale (représenté par 1’axe des admissions des deux phases sur la
figure V.20) avec la somme des charges de la ligne de courant horizontale (représenté par 1’axe
de sortie de I’émulsion résultante) augmentée du terme lié a la création de l'interface eau-huile

(voir la figure V.20). Ce qui permet d’écrire I'équation V.6 sous la forme suivante :

= 42 (- o V.7)

’U_g 4 Te/h 1 Ugmul
g dm Pemul 9 2 g

Les termes de 1’équation V.7 sont ré-organisés de telle fagon a obtenir des nombres adimen-

sionnels exploitables et cela donne naissance a la forme intermédiaire suivante :

\/vg " @ U]ZZ -2 Lrond vemul T
Pe Pe 1 /dm Pe ’ye/h

1dé — 2 Ph 2 _ Pemul ,,2
En considérant V,, = \/ v¢ + 5, 2 Ul

(V.8)

comme vitesse équivalente, I’équation V.8

est simplifiée sous la forme suivante :

Hn Veq _ Vg Hn (V.9)
Ye/h di7q Pe Ye/n

On fait apparaitre un nombre capillaire équivalent Ca™ et le nombre d’Ohnesorge Oh. L'em-
ploi de l'inverse du diameétre moyen d, /4 est justifié par la pression de Laplace moyenne dans

I’équation V.6.

Ca* =+/8Oh (V.10)

L’équation V.10 met en évidence une relation linéaire entre le nombre capillaire spécifique
Ca* et le nombre Ohnesorge dont la pente est représentée par /8. Les résultats issus de cette
conservation de 1’énergie mécanique, considérée comme théorique, sont comparés aux don-
nées expérimentales sur la figure V.21. On constate que cette équation est en accord avec les
mesures pour des valeurs de C'a® comprises entre 5 et 20. Cependant, on assiste a une excep-
tion concernant les tests d’émulsification avec 13% en masse de Butanol dans la phase continue
ce qui correspond a une baisse de 42% de la viscosité dynamique et a 53% de la tension inter-
faciale. Le nombre, d’"Ohnesorge prévu par I’équation n’est pas atteint quand on utilise cette
solution. Ceci pourrait étre interprété comme 1’obtention d’un niveau de fractionnement
moins élevé qu’avec les autres solutions. Manifestement, ce modéle ne prend pas aussi bien

en compte les parameétres physicochimiques que l’analyse dimensionnelle. Cette derniere ne
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faisait pas apparaitre de comportement particulier pour la solution contenant 13 % en masse

de Butan-1-ol.

0% SPANS3 K
0.1% SPANS3
0.3% SPANS3 0

0.4% SPANS3 ,'

5% Butanol
13% Butanol

P4 mEO

O‘ 1 Il Il 1
0 5 10 15 20

v
C * __ :uh €q
a Ye/h

FIG. V.21: La conservation de I'énergie mécanique théorique Ca* = /8 Oh est comparée aux

données expérimentales issues des tests d’émulsification a travers le "300-600".

Il est probable que les faibles valeurs de la viscosité et de la tension inter-faciale favo-
risent I’apparition d"un écoulement plus désordonné, représenté sur la figure V.34. L'écoule-

ment devient différent de I’écoulement type des jets en impact. L'estimation de l’erreur relative

Valeur exp. (1)-Valeur tpeo. (4)
Valeur cap. ()

moyenne (e =Ly, ) offre 15% pour tous les cas dont la viscosité dy-
namique est supérieure a 40 mPa.s, c’est-a-dire les tests avec ou sans Span83 et le test avec 5%

de Butanol.

Les comparaisons avec les calculs théoriques effectués sur les figures V.21 et V.18 permettent
non seulement de fournir une prédiction du diametre obtenu, mais aussi de vérifier que le dia-
metre des gouttelettes obtenu ne résulte pas d’erreurs expérimentales telles que les vibrations

ou la rugosité du canal.

La comparaison du modéle issu de ’analyse dimensionnelle V.5 et du modele de la conser-

vation d’énergie est effectuée. Cette comparaison est établie sur la base des valeurs expéri-
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mentales des nombres capillaires affichées en abscisses de la figure V.22. Un calcul de I'erreur
moyenne absolue sur les nombres d’Ohnesorge issus de 1’analyse dimensionnelle et du bilan
de conservation d’énergie offre 22 %, avec une erreur absolue maximale de 40 % ( voir la figure

V.22).

Analyse dim.
0% SPANS3
0,1% SPAN83
0,3% SPAN83
0,4% SPANg3
0,8% SPANS3
5% Butanol

* e pquoe

13% Butanol

Bilan d'energ.
O 0% SPAN83
0,1% SPAN83
0,3% SPANS3
0,4% SPANS3
0,8% SPAN83

5% Butanol

Oh (Analyse dim. et Bilan d'energie )

RO IPEN

13% Butanol

H
<
1
x

FIG. V.22: Comparaison des deux modeéles de prédiction du diametre des gouttelettes.

V.5 Mesure de la lumiére laser collectée a travers le micro-canal "300-

600"

Cette mesure a été adoptée afin de pallier certaines limites liées a I'emploi de la technique

de visualisation a haute fréquence, a savoir :

La résolution limitée du capteur CCD de la caméra rapide.

La caméra rapide n’integre que durant le temps de 1'ouverture du diaphragme (acquisi-

tion),

la caméra integre uniquement sur le plan de mise au point mais aucunement en profon-

deur (voir la figure V.3),

— Comme énoncé au paragraphe § I1.6, la lumiére polarisée rend compte des différentes

formes qu’adoptent la phase dispersée c’est-a-dire de 1’étirement.
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V.5.1 Méthode de post-traitement des données brutes

Les essais sur la lumiere laser collectée ont permis d’effectuer un ensemble des mesures
ponctuelles. Ces mesures ont été réalisées en pointant des zones espacées de 150 ym au niveau

du croisement des canaux. La figure V.23 montre le maillage de la zone d’investigation.

Plexiglas Plexiglas

e o e Huilede
e o o ™

Eaum=) ¢ o o
—_— e e o tournesol

Plexiglas Plexiglas

i

— 150 um

H—— 150 um

>
Dh =600 pm

FIG. V.23: Schéma de mesure de la lumiere collectée. Les points rouges représentent les points

de pointage du faisceau laser focalisé.

Pendant les essais de lumieére laser collectée, le faisceau laser focalisé traverse le canal, il
balaye ainsi un volume cylindrique (voir la figure V.24). Ce dernier est caractérisé par une lon-
gueur correspondant a la hauteur du canal (600 um) et un diameétre égal a celui du laser polarisé
et focalisé (de 1’ordre de 100 a 150 ;m). Le volume balayé par le laser comprend des fractions

volumiques d’eau.

Les figures V.25, V.27, V.28 présentent trois exemples de signaux bruts capturés a 1’aide de
la photo-diode et transformés en signaux de tension. La tension a été enregistrée au moyen
d"un oscilloscope. La fréquence d’acquisition de ce dernier étant fixée a 500 Hz et sa fenétre
d’enregistrement contient systématiquement 2500 points, on a pu couvrir ainsi une durée d’en-
registrement de 5 secondes. Cependant, on remarque que les signaux possedent une longueur
d’enregistrement équivalent a 4,5 secondes seulement. Cela s’explique par la présence d"une

zone de rafraichissement du signal estimée a 0,5 seconde.
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FIG. V.24: Coupe longitudinale du micro-canal traversé par le faisceau laser (a gauche). Volume

illuminé par le laser en traversant la zone d’émulsification (& droite).

2.5

Tension [V]

0.5F

0 1 2 3 4 5
Temps [s]

FIG. V.25: Signal lumineux enregistré a l'aide d’un oscilloscope traversant le micro-canal et

I’émulsion en formation converti en tension : Type 1.

Chaque enregistrement présenté dans les figures V.25, V.27, V.28, correspond au signal me-
suré dans une position donnée dans le micro-canal. Un signal égal a 0 Volt correspond a 1’ab-
sence de passage de la lumieére (cette tension n’a jamais été relevée durant les essais). Une
tension de 2,2 Volt correspond au passage du faisceau laser a travers I'épaisseur du PMMA en
dehors de la zone gravée (absence de canaux, d’émulsion ou d’eau). En présence d’huile de
tournesol pure dans les canaux la tension relevée est sensiblement égale a 2,2 Volt. En effet les

indices de refraction de 'huile de tournesol et celui du PMMA sont tres proches (npasara =1,49
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et npyie = 1,47). Sur la figure V.25 est représenté le cas type de passage, dans le canal du micro-
mélangeur, de la phase aqueuse dispersée; cet enregistrement ne présente pas de singularité.

L’atténuation correspondante ( /1 ) est dans ce cas proche de 50 %.

Un intérét a également été porté a la détermination de la fréquence optimale d’acquisition
de I'oscilloscope. La fréquence d’acquisition détermine la qualité d’échantillonnage du signal
et donc de son enregistrement par 1'oscilloscope. La figure V.26 réunit les essais de lumiere la-
ser collectée, avec plusieurs fréquences d’acquisition, réalisés a travers le PMMA en dehors de
la zone gravée, aussi a travers le canal rempli d’huile de tournesol ensuite rempli d’eau pure.
A l'issue de ce test on conclut sur l'influence tres négligeable de la fréquence d’acquisition. On
sait qu'un oscilloscope enregistre qu'un seule fenétre a la fois du signal dont la longueur est

de 10 unité de temps. Afin d’en capturer une longueur du signal suffisante on a choisi une fré-

quence de 500 Hz.
2,5 ) i i ) 1 ! r 1 i
— 2 rjv 777777777777777 B
= AT ARl pa T
—E ey SR -
& L3 ! coE<05 Hr o
=) — { DOE405 Hz Deblthu]le.:
vem ——— 500E+05 Hz | 2% 60 mlimiz
o —— 1 D0EHIE Hz
g 1 — —ZE0E4 Az | T i
— —E500EH4 He
- ~IEEE N e
0,5 — —EEs Hp | 2% 80 mlmil
— —100E+8 Hz
— —250E408 Hz
5.00E+06 Hz
0 i i i i i i i i i
-0,05 -0,04 -0,03 -0,02 -0,01 0 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05

Temps |s]

FIG. V.26: Tests en fréquence de la lumiere laser collectée a travers le PMMA du micro-canal,

I'eau pure et I'huile de tournesol pure.

En ce qui concerne les deux autres cas comme représenté sur les figures V.27 et V.28, on
remarque la présence de paliers avec une valeur basse du signal, preuve d’une forte atténua-
tion du signal lumineux par la présence de cette phase dispersée. On note respectivement une
atténuation ( I; /Iy ) de 59 % pour le 2e cas (voir la figureV.27) et de 68 % pour le 3e cas (voir la
tigureV.28). Ces paliers indiquant la présence de phase dispersée, sont entrecoupés de périodes

correspondant a des signaux tres faiblement atténués (tensions élevées), indiquant I’absence de
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perturbations optiques importantes et donc I’absence de passage de phase dispersée dans cette
zone, a cet instant. Ces paliers supérieurs, dont la tension représente 80 a 95 % de la tension a

travers 'huile pure, indiquent clairement une présence majoritaire d’huile de tournesol.

2.5 ' '

2 Palier de présence majoritaire d'huile pure J

: Fréquences
- 1 5t caractéristiques |
~ : de pompage d'huile
S « | -
w A
: 1 | [y |
\8)
T I Y
Y P JE e T
05r Palier de passage d'émulsion B
0 s . . s
0 1 2 3 4 5
Temps [s]

FIG. V.27: Signal lumineux enregistré a 1'aide d’un oscilloscope traversant le micro-canal et

I"émulsion en formation converti en tension : Type 2.

Un programme de sélection de données a été développé sous MatLab afin d’éliminer lors de
I'analyse les périodes d’enregistrement du signal correspondant a des singularités. Par singula-
rité, on entend les périodes correspondant au passage de la phase huileuse uniquement du fait
des irrégularités de débit engendrées par les pompes employées. Ces périodes sont générées
au cours du cycle de remplissage et de vidange des pistons de la pompe. Elles correspondent
a des périodes transitoires ot I'écoulement n’est pas caractéristique d’une phase de fraction-
nement. La fluctuation de l'efficacité du fractionnement constatée dans cette étude dans les
micro-systemes est due a la technologie des pompes utilisées : celles-ci comprennent deux pis-
tons ce qui n’est pas suffisant pour s’affranchir des fluctuations temporaires de débits. Afin de
caractériser les phases efficaces de fractionnement, seules les parties du signal correspondant a

un régime d’émulsification sont considérées.

a) Algorithme de post-traitement

Les enregistrements bruts affichés sur les figures V.25, V.27 et V.28 sont présentés sous forme

d’histogrammes sur la figure V.29. Ces histogrammes répertorient le nombre de différents ni-
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FIG. V.28: Signal lumineux capturé par oscilloscope traversant le micro-canal et I’émulsion en

formation converti en tension : Type 3.

veaux de tensions enregistrés au cours d"une acquisition. IIs ont été tracés avec des largeurs de
classes de 0,1 Volt, ce qui permet d’obtenir un total de 23 classes réparties dans l'intervalle de

tension [0 - 2,2 Volt].

(a) (b) (©)
2500 800 1000 -
2000 600 _ I 800 -
8] QL Q
5 1500 5 5 600
g & 400 g
S 1000 > = 400
N b j‘ﬂﬂj - J
0 0 0
0 05 1 15 2 0 05 1 15 2 0 05 1 15 2
Tension [V] Tension [V] Tension [V]

FIG. V.29: Interprétation statistique des signaux de la lumiere laser collectée.

Le programme de traitement du signal écrit sous MatLab a pour objectif, comme mentionné
plus haut, de discriminer de manieére automatique les périodes des enregistrements relatives
au passage d’émulsion (interface eau-huile) de ceux correspondant au passage d’huile pure.

Ce programme permet d'une part de déterminer la tension offrant la plus grande occurrence,
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sur la figure V.30 celle-ci est représentée ici en pointillés vert, et d’autre part de calculer la
moyenne de la tension mesurée pendant une période excluant toute singularité. Pour ce faire,
le programme a été pensé de la maniére suivante. Sachant que la lumiere est trés faiblement
influencée en présence de la phase continue (huile de tournesol), I’atténuation de la lumiere
laser ( I;/Ip ) ne survient qu’en présence de la phase dispersée. On a fixé une tension limite T,
= 1,7 Volts, au-dessous de laquelle on présume la présence d'une phase dispersée. Au-dessus
de cette limite, on considére que la présence d’interface est négligeable et que seule I'huile

s’écoule (voir la figure V.30). Le test opéré pendant I’exécution du programme est le suivant :

YTension (s 17v)

Test = (V.11)

Y Tension

avec :

— YTension (5 1 7v) : représente le nombre de valeurs de tension supérieures ou égalesa 1,7
Volts. Le segment de valeurs de tension supérieures a 1,7 représente 30 % de l'intervalle

[0 -2,2 Volts]. Il correspondant aussi a la zone non hachurée sur la figure V.30.

— XTension : représente 100 % des valeurs de tension enregistrées lors d"un seul test, soit

2500 valeurs.
(a) (b) (c)
1,7V 1,7V 1,7V
2500 800 1000
) L )
5 1500 S 5 600
g g 400 g
ZO 1000 ZO ZO 400
500 200 { 200 J
0 =l O _H—l_'_‘—w O T
0 05 1 15 2 0o 05 1 15 2 0 05 1 15 2
Tension [V] Tension [V Tension [V

F1G. V.30: Post-traitement.

Le test V.11 permet de répertorier, parmi les 2500 valeurs enregistrées, les tensions dans
I'intervalle 0 - 2,2 Volts de valeurs supérieures a la tension seuil (1,7 Volts). Le test V.11 exécuté,

deux cas de figures s’offrent a nous :

1. Test > 0,7 : Cette partie représente 30 % de l'intervalle total [0 2,2 Volts]. Dans le cas ot
le nombre de ces valeurs de tensions (> 1,7 Volts) représente 70 % des 2500 points, on

procede au calcul de la moyenne du signal total enregistré.

127



2. Test < 0,7 : dans le cas contraire, on procede au calcul de la moyenne des valeurs de

tension inférieures a 1,7 Volts uniquement.

Le présent test est d’autant plus pertinent pour des cas similaires a celui illustré par la fi-
gure V.30-(b). En effet, le programme permet d’éviter de prendre systématiquement la tension
de plus grande occurrence surtout lorsque celle-ci correspond au passage de 1’huile seule-
ment (1,9 Volts correspondant & une présence majoritaire d’huile de tournesol pure). Il faut
comprendre qu’ici la tension qu’il est conseillé de prendre en compte et qui correspond a la
présence de l'interface eau-huile (émulsion) est celle portant une ligne en pointillé de couleur

vert.

A

On conclut que cette méthodologie permet d’éliminer, dans les calculs, les périodes
des signaux présentant un artefact dt aux pompes. Si le signal présente une tension
plus élevée que 1,7 Volt durant une période de durée supérieure a 70% de la fenétre
temporelle de mesure, on considere alors qu’il ne s’agit pas d’un artefact ou pas
uniquement d’un artefact mais qu’il s’agit de 'observation d"une absence réelle de
phase dispersée pendant une durée significative de 1’'enregistrement. Une tentative

d’analyse des signaux de lumiere laser collectée a été menée (voir I’ Annexe .6).

V.5.2 Conditions de mise en application de la lumiére laser collectée a travers le

micro-canal "300-600"

Nous avons défini quatre tests types afin de mettre en ceuvre de la technique de lumiere
laser collectée (voir le tableau V.3). Le test (A) étant considéré comme un test de référence,
chacun des autres tests montre une variation d"un parameétre a savoir la vitesse débitante de
la phase dispersée pour le Test (B), la tension inter-faciale pour le Test (C) ou la viscosité de la
phase continue, la tension inter-faciale et la vitesse débitante de la phase dispersée dans le cas
du Test (D). Les conditions d’expérimentation lors de ces 4 tests affichés sur le tableau V.3 sont

détaillées ci-dessous :
— Le test (A) représente le test de référence. La phase continue ne contient pas d’émulsifiant
et la fraction volumique en eau est faible ( p. = 8,7%),

— Le test (B) : differe du test référence uniquement par une vitesse débitante de la phase
dispersée plus importante. Ceci se traduit par une fraction volumique d’eau qui est net-

tement supérieure (¢, = 14 %),
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— Le test (C) : par rapport au test (A) de référence, la tension inter-faciale ( vy, ) a été dimi-

nuée de 58 % par 1'ajout d’émulsifiant ( 0,3 % en masse de Span83) et le débit d’émulsion

est plus faible.

— Le test (D) : par rapport au test de référence, correspond a un abaissement a la fois de la

tension inter-faciale (v, ) de 54 %, et de la viscosité dynamique de la phase continue (

p, ) de 23 %. Le débit d’émulsion formée est plus élevé.

Tests (A) (B) (C) (D)
Phase continue ( huile de tournesol )
huile | huile | huile +0,3 wt.% | huile + 5 wt.%
de Span83 de Butan-1-ol

Qp [mL/min] 72,55 72 62,84 76,23
pn [g/L] 865 865 862 857

n [mPa.s] 522 | 522 52,2* 40,4
Rey, = %}?h” 33,55 | 33,23 29 34,9

Phase Dispersée ( eau )

Qu [ML/min] 6,94 12,68 9,06 13,85
pe [g/L] 998 998 998 998
te [mPa.s] 33 33 3,3 33

Re.= ’”’MiDh 384,78 | 703,04 502,33 767,91

Emulsion

Qemus [ML/min] 79,49 | 82,68 71,90 90,08
e [%] 8,71 14,97 12,6 15,38
Yesn [MN/m] 27,6 27,6 11,7 12,8
led [um] 13,48 | 1342 12,2 16,23
dip [pm] 20,78 | 21,79 20,46 32,48
dso [um] 46,75 574 52,36 65,27
k™ =\/vem/pn g [mm] | 1,72 1,72 1,17 1,23

+ On suppose que la viscosité dynamique de I'huile de Tournesol avec 0,3 wt.%

en masse de Span83 demeure inchanggée.

TAB. V.3: Caractéristiques des quatre cas expérimentés.
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Test (A) | Test(B) | Test (C) | Test (D)
Force visqueuse (%) [N] 4,62e+03 | 4,70e+03 | 4,25e+03 | 2,59e+03
e = TR0 100 Ré. +2 % 8% | -44%
Force inter-faciale (4 7 dg v, /h) [N] | 7,21e-06 | 7,56e-06 | 3,01e-06 | 5,22¢-06
e = TR0 1 100 Réf. +5 % 58% | -28%
Force d’inertie (p. v2, S,%) [N] 1,22e-03 | 1,38e-03 | 9,95e-04 | 1,56e-03
e = TEgRL N 100 Réf. +13% | -18% | +28%
dig [pm] 20,78 21,79 20,46 32,48

TAB. V.4: Forces intervenant dans le fractionnement par les jets impactants confinés.

Une analyse des résultats des quatre cas types permet d’établir des interprétations phy-
siques basées sur l'estimation des forces intervenant dans le procédé étudié ici. Pour ce faire,
on recense trois forces intervenant principalement dans le procédé d’émulsification par jets im-
pactants (voir le tableau V.4). L'analyse de ce tableau V.4 nous permet de comparer les trois

forces gouvernant le fractionnement dans les quatre cas investigués ici :

— Le test (B) correspond a une force inertielle augmentée de 13 % par rapport au test de
référence (A). Le test (B) correspond par ailleurs a une fraction d’eau plus élevée (+72
%). Les deux variations combinées de ces parametres ne permettent pas d’abaisser le dia-
metre des gouttes d’émulsion. Il faut toutefois noter que le flux de gouttelettes (nombre
de gouttelettes / temps) est beaucoup plus important dans le test (B) ce qui correspond a

un travail de fractionnement plus important.

— Dans le test (C), les variations combinées de la tension inter-faciale qui est abaissée et
d’une force d’inertie plus faible (- 18 %) conduisent a un maintien du diametre moyen

des gouttes au niveau de celui obtenu pour le test (A).

— Dans le test (D), I'augmentation des forces d’inertie (+28 %) et une tension inter-faciale
abaissée ne permettent pas de compenser l'effet de la diminution des forces visqueuses (-
44 %). Le diametre moyen des gouttes est significativement plus élevé (+56 %) par rapport
au test de référence (A). Par ailleurs, il faut noter que le débit d’eau est plus important que
dans le test (A), sur cet aspect comparativement au test (B) le travail de fonctionnement

est moins efficace.
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On peut conclure que les forces de viscosité ont un role prépondérant sur 1’effica-
cité du fractionnement. Le débit d’émulsion et celui de la fraction d’eau peuvent
étre modulés tout en conservant la valeur du diametre de gouttes du test de
référence (test (A)), en jouant sur la tension inter-faciale (addition d'une faible

quantité de Span83).

Une diminution significative de la viscosité de la phase lipidique conduit a une
augmentation marquée du diametre de gouttelettes. Dans ce cas la diminution de
la tension inter-faciale et 'augmentation des forces d’inertie ne permettent pas de

compenser une baisse si significative de efficacité de fractionnement.

V.5.3 Visualisation a haute fréquence

Dans cette section, des visualisations a haute fréquence pour les quatre cas explicités aupa-
ravant ont été réalisées. Une synchronisation a pu étre établie entre les acquisitions d’images et
I'enregistrement des signaux de pressions relatives d’entrées des deux phases (voir les figures
V.31, V.32, V.33 et V.34). Cette synchronisation est nécessaire afin d’écarter toute anomalie liée
au pompage. Pendant cette étude, on a considéré uniquement la partie stable des signaux (ré-

gime établi), a cet effet la partie du signal de pression grisée est écartée.

Sur un aspect purement hydrodynamique, on répartit les quatre tests en deux groupes. Les
tests (A) et (C) qui présentent un enroulement de la phase dispersée (dispersion eau dans huile)
d’un aspect lisse. Une différence apparait au niveau de la structure caractéristique formée par
un film d’eau (phase dispersée). En effet, ce film adoptant cette courbure caractéristique est
plus écarté dans le cas (C), atteignant 2 Dh ( Dh = 600 um ) de part et d’autre du croisement
(voir la figure V.33). Pour le cas Référence (A) cette structure caractéristique est alors canton-
née au centre et verticalement elle mesure a peine une longueur de 1,5 Dh (voir la figure V.31).
Le débit d’eau étant plus faible pour ce groupe, la structure en enroulement qui en résulte se
plaque contre la paroi co6té admission d’huile. Le second groupe est formé du test (B) et (D)
(voir les figures V.32 et V.33). Ce groupe présente un enroulement avec un aspect en surface
moins lisse par rapport aux cas précédents. En effet, cet aspect est lié a une vitesse débitante de
la phase dispersée (eau) plus importante. Comme expliqué précédemment (§ V.1.2), I'écoule-
ment plus complexe fait apparaitre en surface de cet enroulement des structures d’écoulement

irrégulieres.
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FIG. V.32: Test (B).
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F1G. V.33: Test (C).
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FIG. V.34: Test (D).
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V.5.4 Cartographies de lumiére laser collectée

La détermination de la zone caractéristique ot1 se produit principalement le fractionnement
liquide-liquide constitue un point stratégique dans cette étude. Aussi la cartographie réalisée a

partir de la lumiere laser collectée représente un enjeu majeur.

La mesure de la lumiere polarisée collectée, a travers le micro-canal transparent en mode
d’émulsification, permet de détecter la présence de gouttelettes (interface eau - huile). Comme
précisé dessus (§ V.3.1), une durée d’acquisition du signal suffisamment longue est choisie afin
de limiter I'influence des fluctuations locales de I’écoulement. Les tests de lumiere laser collec-
tée sont réalisés sur une durée de temps suffisante afin d’obtenir une stabilisation des débits
et des pressions. Ajouté a cela, cette lumiere laser polarisée exclusivement verticalement est
trés sensible a la présence de formes sphériques (gouttes et gouttelettes) et cylindriques (gout-
telettes étirées et allongées par le gradient de vitesse dans le micro-canal). Les expériences
menées a 1’aide de cette technique consistent a cartographier la zone active (au niveau du croi-
sement du micro-canal et dans les canaux de formation de I'’émulsion) afin de représenter la
variable "In(I;/Ip)" au niveau du canal de formation de I’émulsion sur une distance de 9 Dh (
Dh = 600 pm ) en aval du croisement. En d’autres termes, ces cartographies expriment la re-

™ dg,i

2
présentation du produit ", " équivalant a cette expression : b ¥;7); ( 3 ) (voir I’équation

IIL.6, paragraphe § II1.2.4). Pour cette étude de lumiere laser collectée, les conditions expéri-

mentales des 4 cas de visualisations avec la caméra rapide (tableau V.3) ont été reproduites.

Les cartographies obtenues dans un premier temps sont réunies sur la figure V.36. En pré-
sence de la symétrie des canaux de sortie, nous nous somme intéressé a un seul canal de for-
mation de I'’émulsion. Un test de détermination de la nature de la diffusion a été réalisé. Pour
ce faire, la figure V.35 a été employée en rapportant les teneurs maximales en gouttes conte-
nues par m® d’émulsion sachant qu’une fraction volumique de 17 % de la phase dispersée n’est
jamais dépassée. Les deux lignes continue et discontinue représentent la limite entre une diffu-

sion multiple et une diffusion simple.

Dans le cas (A), le premier résultat de jets impactants montre la présence d’interfaces eau-
huile représentées par une zone sombre trés allongée qui prend naissance juste en sortie du ca-
nal d’eau. Cette zone est relativement large au niveau du croisement et s’amincit par la suite en
étant bien plaquée contre la paroi d’admission d’huile de tournesol. Cette description concorde

significativement avec les images obtenues avec la caméra rapide (voir les figures V.31 et V.11).
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FIG. V.35: Représentation de la limite entre la diffusion simple de la diffusion multiple

[Calabria et al., 2009].

Dans le cas (B), avec un débit d’eau plus important, '’émulsion couvre une zone de largeur
proche de deux fois celle du cas de référence. Le rapport des vitesses superficielles vScqu/VShuyile
augmente de 9,6 % a 17,6 % du cas (A) au cas (B) (voir la figure V.32) et le flux de 1’émulsion

obtenue possede une répartition plus homogene de I'eau par rapport au cas (B).

Dans le cas (C) avec une tension inter-faciale plus faible ( baisse de 57 % par rapport au cas
de référence), il est constaté la présence d’interfaces eau-huile (gouttelettes d’eau) couvrant une
zone, similairement au cas (A) de référence, a proximité de la paroi opposée (coté admission
d’huile) et pratiquement pas de dispersion ailleurs. En raison d’un maillage de mesure de la
lumiere laser collectée de 150 ym insuffisant, la largeur du flux de la dispersion est caractérisé

de maniere grossiére, il occupe un tiers de la largeur du canal.

Enfin, le test (D) montre le cas d"un flux de dispersion qui envahit deux tiers de la largeur
du canal (2/3 Dh ), et occupant sensiblement le dernier tiers. Ce cas montre un champ d’écou-
lement plus désordonné montré par [Segré et Silberberg, 1962] et de ce fait differe grandement

du cas de collision frontale de référence cas (A).
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FIG. V.36: Les configurations d’écoulement liquide-liquide, obtenues par la cartographie de la

collecte de la lumiere polarisée a travers le canal de sortie de 1'émulsion.
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Si on superpose I'ensemble des signaux lumineux laser collectés pour les quatre cas, cela
permet de tracer la figure V.37. Sur I'axe des ordonnées est représenté le logarithme du rapport
de I'intensité lumineuse transmise sur celle incidente et en abscisses la position dans le micro-
canal avec 'origine de cet axe étant le centre de symétrie du micro-canal on s’intéresse ici aux
signaux collectés dans les deux canaux de sortie. Dans le sens de la largeur du canal de 600 pm,
trois points de mesures distants de 150 ;m sont effectués. On considére uniquement les points
de la zone centrale afin de tracer la figure V.37. Dans la zone centrale on a localisé précédem-
ment I'enroulement de la phase dispersée. Lors de ces mesures, le faisceau laser traverse cette

structure.

Une forte atténuation de la lumiére laser est observée, pour 'ensemble des tests, au niveau
du croisement, c’est-a-dire sur une longueur de 2 mm de part et d’autre du croisement. Cette
zone qui enregistre une forte atténuation de l'intensité lumineuse est nommée zone active.
Cette zone correspond a une forte valeur du coefficient d’atténuation a,; (voir § 111.3.4, II1.6).

Ce dernier integre le nombre de gouttelettes et leur diametre respectif : cveqr = f(;, dyg).

Le signal de lumiéere laser collecté se stabilise dans les quatre cas a partir d'une distance de
3 mm de part et d’autre du croisement. Cela indique une homogénéisation de la densité des

gouttelettes d’eau dans 1’émulsion.

0.5 :
Huile de .tournesol
0 : —(4)
N
< —@®B
< (B)
b/ -0.5 (C)
S
1 —(D)
15 | i

| | |
3000 2000 1000 0 1000 2000 3000
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L 1 |

0
x/ Dh

F1G. V.37: Extinction laser au niveau du croisement du micro-canal.
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V.6 Conclusion

Les images résultant des visualisations a haute fréquence montrent une phase dispersée (eau) for-
mant une structure hydrodynamique, en forme d’un enroulement, lors de son admission au niveau du
croisement. Cet enroulement prend naissance au croisement et se prolonge ensuite par un mouvement
combiné de rotation et de translation (advection) vers les deux sorties perpendiculairement aux admis-
sions d’eau et d’huile de tournesol. Pour des débits faibles, cet enroulement de la phase dispersée se
plaque contre la paroi du canal d’émulsion (coté admission d’huile de tournesol). La localisation de cette
structure hydrodynamique évolue vers le centre du canal d’émulsion a mesure que le débit de la phase

dispersée augmente.

L'analyse dimensionnelle, appliquée sur l'ensemble des parametres variés, a permis de mettre en
forme un modele exprimant le diametre moyen "dyo” en fonction des parametres intrinséques des deux
phases a savoir : le débit "Q", la vitesse débitante "v”, la viscosité 11", la masse volumique “p” et la
tension inter-faciale "~y.y,”. On confirme également la dominance du nombre capillaire et du rapport
pin/ e sur la dispersion en employant ce procédé. Un second modele basé sur la conservation de I'éner-
gie mécanique dans le canal a permis également de fournir une prédiction du diametre obtenu a travers
une relation linéaire du nombre d’Ohnesorge "Oh” et un nombre capillaire équivalent "Ca™*" adapté au

croisement.

La méthodologie de post-traitement des signaux de collecte de la lumiere laser enregistrés est réalisée
a l'aide d'un algorithme. Ce dernier permet de s’affranchir dans les calculs des périodes des signaux pré-

sentant une absence d'émulsion ou encore mieux un artefact dil aux pompes.

La détermination de la zone active, c’est-a-dire le lieu du fractionnement dans le micro-canal, est
cruciale. Pour ce faire, une premiere technique est employée. La visualisation a haute fréquence a vu ses
limites palliées par la collecte locale de lumiere polarisée pour investiguer dans cette zone active située
au croisement du micro-canal “300-600". Quatre cartographies sont obtenues pour les quatre cas types,
dont le maillage carré appliqué mesure 150 pum de coté. La zone active est estimée a 3,5 Dh (2 mm) de

part et d’autre du croisement.

Ce travail a permis également de confronter qualitativement les deux techniques sur ces cas types.
Les résultats permettent de confirmer une concordance de I'espace occupé par la phase dispersée dans le
canal d'émulsification pour les deux techniques. Ceci est possible en comparant les cartographies de la

lumiere laser collectée et les images issues de la caméra a haute fréquence d’aquisition.
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Grice a I'acquisition rapide, un écoulement enroulé a été mis en évidence dans le micro-canal "300-
600" suivi d'un mouvement de convection transportant I'émulsion vers la sortie. Cette combinaison
d’écoulements rotation-advection va étre exploitée et appliquée dans le chapitre suivant pour favoriser la
fragmentation d’une émulsion déja formée en amont. L'objectif du prochain chapitre sera donc de rap-
porter les essais de mise en série du micro-canal "300-600" utilisé pour produire une pré-émulsion avec
le micro-canal "600-600", De ce montage, on attend une réduction de la taille moyenne des gouttelettes

de la pré-émulsion.
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Chapitre VI

N\

Etude de ’émulsification 2 travers deux

micro-canaux montés en série
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VI.1 Introduction

ans la perspective d’affiner davantage la granulométrie et respecter le cahier des charges initiale-
D ment explicité en introduction de cette these, un montage en série des micro-canaux “600-600"
et "300-600" a été réalisé. La procédure d’émulsification consiste a introduire I"émulsion de type eau
dans huile (e/h), initialement formée au sein du micro-canal "300-600", dans le micro-canal a sections
uniformes “600-600". Dans le premier micro-canal I'impact aura lieu entre les deux phases constituantes
de I'émulsion (e/h). Le flux d’émulsion produit dans celui-ci sera divisé en deux flux afin d’alimenter le
second micro-canal. Dans ce dernier, I'impact aura lieu donc entre deux flux identiques d’émulsions. Du
fait de la connexion réalisée entre les deux micro-canaux, I'émulsion passe du premier au second micro-

canal sans interruption de I'écoulement. Aucune pompe supplémentaire n’est nécessaire.
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Pour affiner la granulométrie de la dispersion avec une telle configuration, on doit consentir a une dé-
pense énergétique supplémentaire sous forme de chutes de pression résultant du doublement du nombre

de micro-canaux.

Une comparaison des émulsions produites par les deux méthodes (micro-canal simple et micro-
canaux en série) est opérée. Pour ce faire, des outils statistiques sont employés sur la granulométrie

des émulsions obtenues.

Enfin, une mesure des propriétés de la tension et du courant aux bornes des pompes en entrée, nous

a permis de dresser une estimation de la dépense énergétique.

VI.2 Montage en série de micro-canaux

La figure VI.1 représente les deux systémes de micro-canaux montés en série. Le montage
réalisé ici est similaire aux montages énoncés précédemment, I'unique différence réside dans
le montage d"un micro-systéeme supplémentaire. On distingue clairement que les deux sorties
d’émulsions au niveau le micro-canal "300-600" sont directement connectées aux deux entrées

du micro-canal suivant c’est a dire le micro-canal "600-600".

La disposition des capteurs de pression demeure inchangée c’est-a-dire sont laissés en en-
trée du premier micro-canal. La synchronisation des différentes acquisitions de données (pres-

sion, débit et imagerie a haute fréquence) est centralisée sur un PC a 1’aide du logiciel LabView

VI.2.1 Outils statistiques
a) Fonction de densité de probabilité

Les dimensions de gouttelettes pour un échantillon d'une émulsion donnée sont consi-
dérées comme étant discretes (non continues). Pour des procédés d’émulsification, la fonc-
tion de distribution de probabilité (p.d.f.) est un outil mathématique fréquemment employé
[Pena, 2003]. Afin de permettre de décrire la distribution de tailles de gouttelettes avec une ex-
pression mathématique continue, un nombre de gouttelettes suffisant est nécessaire (voir le
paragraphe § I1.3.2, équation II.13). La distribution des tailles de gouttelettes obéit assez sou-
vent a une distribution de probabilités de type : loi log-normale [Barnes, 1994, Pena, 2003], la

densité de probabilité possede pour expression :
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300x600 600x600
Micro-canal Micro-canal
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Tournesol v v
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FIG. VI.1: Schéma de principe de la mise en série des micro-canaux "300-600" et "600-600".

1 _ (in(dg)-my,,)*

do:Myp, Om) = ——————e¢ 2% V1.1

Avec:

d, : diamétre d'une gouttelette dispersée en [um],

o1, ¢ écart-type du logarithme du diametre de gouttelettes (o, = In ( 1;209 )),
10

o4 : écart-type des diametres de gouttelettes,

2
myy : moyenne arithmétique du logarithme des diametres de gouttelettes (my,, = In ( %)),
9 10

d1o : moyenne arithmétique des diametres de gouttelettes.

N.B. : les paramétres de la fonction log-normale, a savoir : ’écart-type (0,) et la moyenne
arithmétique (d1o), sont calculés a partir de la distribution de tailles de gouttelettes obtenues

expérimentalement. Cela signifie que la comparaison de la fonction log-normale et de la dis-

tribution de gouttelettes est établie pour des valeurs identiques de o, et d1o.

Afin de confronter les valeurs expérimentales de la fonction densité de probabilité ( p.d.f ¢,
) et la loi théorique de la fonction log-normale ( f(dg;miy,0,) ) caractérisant la dispersion
liquide-liquide [Pena, 2003], un critere permettant d’estimer cette erreur pour des valeurs non

négatives de p.d.f oy [Tarlet ef al., 2014] est formulé comme suit :
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_ (in(dg)-my,)?

2
e 2 Tin

e, = f Dl fowy — | dd (V1.2)
P dg#0 f-ea dg o V2 g

On a choisi, lors de la représentation graphique de la fonction p.d.f., de calculer un nombre

adimensionnel d*. Ce dernier résulte de la normalisation du diametre des gouttelettes et se

trouve compris entre 0 et 1 (0 < d* <1). La formule de d* est donnée par I'expression suivante :

~ Distri. — Min(Distri.)
~ (Maxz(Distri.) - Min(Distri.))

d* (VL3)
Avec :

— Distri. : désigne la distribution des dimensions de gouttelettes pour un échantillon donné.

b) Fonction cumulative de densité de probabilité

La fonction cumulative de la distribution log-normale est donnée par 1'expression ci-dessous :

cd.f. = % [1 terf (l”(%)—_ml”)] (VL4)
Oin

avec :

— erf :1a fonction erreur de Gauss, sachant que : er f(x) = % I et dt.

La fonction cumulative permet de s’affranchir du probleme de classes. Pour la p.d.f. on

définit l’erreur relative moyenne par la formule suivante :

ey = L 3|l e (D 0 rea ()

n; 5 c.d.fexp. (1) (V15)

avec :

— c.d. f exp. : correspond aux valeurs de p.d. f c;p. cumulées d"une classe a une autre (voir sur

la figure V1.2, la correspondance d"une représentation en p.d.f. vers une c.d.f.),

— c.d.f theo. : correspond aux valeurs de la fonction cumulative de distribution (VI.4) pour

des valeurs de oy, et de my,, tirées des dimensions des gouttelettes.

VI.2.2 Tests d’émulsification pour la configuration en série de micro-canaux

Six expériences d’émulsification ont été conduites en disposant les micro-canaux "300 - 600"
et "600 - 600" en série, comme représenté sur la figure VI.1. Les détails des conditions expéri-

mentales sont consignés dans le tableau VI.1.
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FIG. V1.2: Passage d'une représentation p.d.f. vers une représentation en c.d.f.

"300-600" "300-600" et "600-600"
Tests Span83 Butan-1-ol Qs Q. Qs Q.
[% en masse] | [% en masse] | [mL/min] | [mL/min] | [mL/min] | [mL/min]
1 - - 71,63 4,66 71,84 4,24
2 - - 74,08 6,64 72,49 6,82
3 - - 73,99 9,74 72,63 9,46
4 - - 70,89 14,67 72,12 14,56
5 0,3 - 69,63 5,23 73,79 6,20
6 - 5% 82,17 13,68 77,28 13,45

TAB. VL1: Conditions d’émulsifications pour les deux configurations : simple et en série des

micro-canaux.

N.B. : les débits d’eau (Q.) et d’huile (Q;,) sont imposés aux entrées du micro-canal "300
- 600".

Cette série de tests d’émulsification a été réalisée dans le but de comparer le micro-canal
"300-600" employé seul par rapport a sa disposition en série avec le micro-canal "600-600". Les
quatre premiers tests (cellules grisées dans le tableau VI.1) représentent les tests effectués avec
une phase continue sans Span83. Pour ces cas un seul parametre a été varié c’est le débit d’eau
( Q¢ ). Le test N°5 a été formé a partir des conditions du test N°1 avec une teneur de 0,3 % en
masse de Span83 dans la phase continue (la tension inter-faciale a été abaissée). Le débit de la
phase dispersée ( Q. ) étant faible, on cherche a étudier l'influence de la tension inter-faciale (
Ye/n )- Le test N°6 correspond aux conditions expérimentales du 4e test avec une phase continue
contenant 5 % de Butanol (la tension inter-faciale et la viscosité ont été abaissées). Pour un débit

important de la phase dispersée, on s’intéressera a 1'influence sur le fractionnement lorsque la
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tension interfaciale ( v,/ ) est abaissée de 54 % et la viscosité abaissée de 23 %.

a) Tests d’émulsification sans Span83

Ce test utilise une phase continue sans émulsifiant, ce qui est 'un des objectifs du cahier des
charges de cette étude. Le débit de la phase dispersée (Q.) a été varié de 4,24 mL/min jusqu’a
14,67 mL/min pour le micro-canal simple et de 4,24 mL/min jusqu’a 14,56 mL/min pour les
micro-canaux en série, formant a la fin quatre gammes de débits. Le débit de la phase continue

(Qp) est maintenu constant a 72 + 2 mL/min (voir le tableau VI.2).

Gam. | Config. Q. Qn Min(d,) | Max(dy) | dio Oin(dy) | Hin(d,) | €p.d.f. | €c.d.f.
[22] | (2= [pm] [pm] [pm] (%] [%]

L Simple | 4,66 | 71,63 8,3 113,0 26,22 | 0,83 -2,13 | 30,36 | 12,18
Série 424 | 71,84 32 106.0 209 | 0,82 -2,09 | 10,88 | 12,15

) Simple | 6,64 | 74,08 8,0 100,2 32,2 | 0,66 -1,52 | 20,01 | 17,83
Série | 6,82 | 7249 4,5 89,6 23,7 | 0,64 -1,69 | 32,76 | 15,55

Simple | 9,74 | 73,99 7,5 87,5 32,7 | 0,58 -1,32 | 19,93 | 20,51

3 Série 946 | 72,63 2,2 109,8 13,1 0,96 -2,75 | 10,63 | 8,70
A Simple | 14,67 | 70,89 6,8 91,3 34,5 | 0,60 -1,30 | 22,96 | 20,17
Série | 14,56 | 72,12 2,2 63,0 123 | 0,83 2,13 | 39,17 | 11,43

TAB. VI.2: Tests de comparaison entre les configurations en série et simple des micro-canaux,

tests sans Span83 et Butan-1-ol.

On remarque qu'il est avantageux d’employer les deux micro-canaux en série; celui-ci est
montré par 'affinement du diametre des gouttelettes (d;o) de 20 a 64 % par rapport au micro-
canal "300-600" employé seul. En présence de forts débits d’eau (Q.), le montage en série est
plus efficace que le micro-canal simple. Cette tendance est également constatée sur le dia-
metre minimum ou maximum des émulsions obtenues qui sont plus fines dans le cas du

montage en série.

Les figures VI.3, VL9, VL.7 et VL5 représentent la comparaison de deux distributions de
gouttelettes issues respectivement du procédé simple (micro-canal "300-600" employé seul) et
du procédé en série (le micro-canal "300-600" et le micro-canal "600-600" placés en série). La
fonction de densité de probabilité (p.d.f.) est représentée en fonction des classes de gouttelettes
adimensionnalisées ( d* ). Les distributions de taille de gouttelettes adoptent des tendances qui
obéissent effectivement a une loi de type log-normale. A l'aide de I'équation (VI.2), I'estima-

tion de l'erreur est évaluée puis renseignée dans la colonne "e, 4. ;" du tableau tableau VI.2.
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On constate que la moitié des tests du montage en série offrent une erreur inférieure a celle du

micro-canal simple (gamme 1 et gamme 3 dans tableau V1.2). Les résultats de la "e,, 4 ." pour la

gamme 2 et la gamme 4 avantagent le micro-canal "300 - 600" unique.

L’estimation de I'erreur est obtenue en utilisant 1’équation (VI.5). Les résultats sont réunis

sur dans la colonne "e. 4 1" du tableau tableau VI.2. Ces résultats montrent effectivement que

les distributions de gouttelettes issues du systéme en série s’approchent davantage du modele

théorique log-normal avec une erreur "e. 4 ;" systématiquement plus faible (de 8,70 a 15,55 %)

par rapport au micro-canal "300 - 600" unique (12,18 a 20,17 %).

[ Configuration en SERIE
— p.d.f. (SERIE)
5r [ JConfiguration SIMPLE ||
_ — p.d.£(SIMPLE)
4t
S m
< 3
ISH

FIG. VI.3: Fonction p.d.f. de la distribution
représentée en fonction du diametre nor-
malisé Q. = 4,24 mL/min et Q;, = 71,84

mL/min sans Span83.
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FIG. VL4: Fonction c.d.f. de la distribution
représentée en fonction du diametre nor-
malisé Q. = 4,24 mL/min et Q;, = 71,84

mL/min sans Span83.
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FIG. VL5: Fonction p.d.f. de la distribution FIG. VL6: Fonction c.d.f. de la distribution
représentée en fonction du diametre nor- représentée en fonction du diameétre nor-
malisé Q. = 6,82 mL/min et Q) = 72,49 malisé¢ Q. = 6,82 mL/min et Qp, = 72,49
mL/min sans Span83. mL/min sans Span83.
12 : \ : 1
[ Configuration en SERIE
—— p.d.f. (SERIE) 0.9}
101 [ IConfiguration SIMPLE |
— p.d.£(SIMPLE) 08¢
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) w2, 06f
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0 — C.d.f(SIMPLE)
% 0.2 04 0.6 0.8 1
d* d*
FIG. VL7: Fonction p.d.f. de la distribution FIG. V1.8: Fonction c.d.f. de la distribution
représentée en fonction du diametre nor- représentée en fonction du diametre nor-
malisé Q. = 9,46 mL/min et Q) = 72,63 malisé Q. = 9,46 mL/min et Q; = 72,63
mL/min sans Span83. mL/min sans Span83.
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FIG. VL.9: Fonction p.d.f. de la distribution

représentée en fonction du diametre nor-

malisé Q. = 14,56 mL/min et Q, = 72,12

mL/min sans Span83.

b) Test d’émulsification avec 0,3 % de Span83
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F1G. VI.10: Fonction c.d.f. de la distribu-

tion représentée en fonction du diametre

normalisé Q. = 14,56 mL/min et Q; =

72,12 mL/min sans Span83.

La figure VI.11 montre que les deux distributions de tailles de gouttelettes obéissent effec-

tivement a une loi de type log-normale. L'erreur est estimée a 19,46 % pour le procédé simple

et 38,78 % pour le procédé en série. On peut vérifier en comparant ces données avec celles de

la série 2 obtenues sans Span83 (tableau VI1.2) que 1'utilisation du Span83 permet de réduire la

taille des gouttelettes dans la configuration simple.

Gam. | Config. | Q. Qn | Min(d,) | Max(dy) | dio | Tin(a,) | Hin(d,) | €p.d.f. | €cd.f.
(241 | (2L | fum] | fem] | [pm] el | %]

Simple | 523 | 69,63 4,8 75,0 20,0 0,67 -1,76 19,50 | 15,00

2 Série 6,20 | 73,79 2,2 79,9 17,1 0,79 -1,96 38,78 | 12,12

TAB. VI.3: Tests de comparaison entre les configurations simple et en série des micro-canaux,

tests avec 0,3 % de Span83.
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FIG. VL.11: Fonction p.d.f. de la distribu- F1G. VI.12: Fonction c.d.f. de la distribu-
tion représentée en fonction du diametre tion représentée en fonction du diameétre
normalisé, tests avec 0,3 % de Span83. normalisé, tests avec 0,3 % de Span83.

A

On conclut que I'ajout du systeme "600-600" en aval du micro-systeme "300-600" repré-
sente peu d’intérét. Il n’existe pas de différence significative de taille moyenne de gout-
telette dans les essais menés avec ou sans second micro-systeme si 1’huile contient 0,3 %
de Span83. On conclut que la tension inter-faciale ( 7./, ) qui a été abaissée de 58 % a eu
peu d’impact sur le fractionnement comparativement a la vitesse débitante de 1’eau. En
effet, L'essentiel du travail de fractionnement a été effectué au niveau du premier micro-

systeme "300-600".

c¢) Test d’émulsification avec 5 % de Butan-1-ol

On constate un débit de la phase continue atteignant 82 mL/min pour le test N°6, cela
est di a abaissement de la viscosité de 'huile de tournesol par 'ajout de 5 % de Butan-1-ol
(voir §V.1.1). La figure VI.13 montre que les deux distributions de dimensions de gouttelettes
obéissent effectivement a une loi de type log-normale. L’erreur est estimée a 30,22 % pour le

procédé simple et 26,64 % pour le procédé en série.

On peut vérifier en comparant ces données a celles de la gamme 4 obtenues sans Span83
(tableau VI.2) que l'ajout de Butan-1-ol dans la phase continue permet de réduire la taille des

gouttelettes dans la configuration simple.
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Fi1G. VI1.13: Fonction pdf de la distribu- F1G. VI1.14: Fonction c.d.f. de la distribu-

tion représentée en fonction du diametre tion représentée en fonction du diamatre

. o
normalisé, tests avec 5 % de Butanol. normalisé, tests avec 5 % de Butanol.

Gam. | Config. Q. Qs Min(d,) | Max(dy) | dio | Oin(a,) | Min(d,) | €p.d.f. | €cd.s.
[2E] | (2] [pm] [pm] [pm] [%] [%]

A Simple | 13,25 | 73,99 34 99,8 23,7 | 0,89 -1,96 | 30,22 | 14,41

Série | 13,45 | 77,28 2,6 42,5 11,1 0,69 -1,78 | 26,64 | 14,59

TAB. VI.4: Tests de comparaison entre les configurations simple et en série des micro-canaux,

tests avec 5 % Butan-1-ol.

A

On conclut que l'ajout du micro-systéeme "600-600" en aval du micro-systeme "300-600"
a permis d’affiner davantage la taille des gouttelettes lorsque la phase continue contient
5 % en masse de Butanol. Il est constaté un affinement sur le diametre moyen "d;o" es-
timé a 50 %. Cela a pu étre possible par 1’abaissement combiné de la viscosité de 23 %
et de la tension interfaciale ( ./, ) de 54 %. Comme explicité plus haut, I’abaissement
de la viscosité a permis une augmentation du débit de la phase continue ( Q, ) et une
intensification de 1'écoulement de cisaillement. Ce dernier est combiné & un ajout d'un
micro-systeme supplémentaire ("600-600") favorisant géométriquement l'apparition de
singularités d’écoulement, comme des changements de sections de passage ou des chan-
gement de direction brusques, créant du fractionnement supplémentaire pour les grosses

gouttelettes formées en amont dans le micro-systéme "300-600".

Les figures VI.15 et VI.16 permettent de réunir I'ensemble des diametres mesurés ( djo et

dsz ) obtenus a l'issue des tests d’émulsification ci-avant. Chaque test sur les graphiques est
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identifié par un numéro qui correspond au numéro du test, pour plus de détails se référer au

tableau VI.1.
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FIG. VL.15: Evolution de d1 en fonction du FIG. VL.16: Valeurs de d;o pour 'ensemble

débit volumique d’eau, tests sans Span83. des tests affichés sur le tableau VI.1.

La figure VI.15 montre les tests effectués sans Span83. Il est clair que dans la gamme de
débits étudiés, en configuration simple (points de couleur noire), I’augmentation du débit d’eau
(phase dispersée) n’a pas de répercussion positive sur le diametre de la dispersion si on utilise
un seul systéme. En revanche, pour les systemes montés en série (points de couleur rouge)
le diametre de la dispersion diminue clairement a mesure que le débit de I'eau augmente. La
figure VI.16 est une confirmation de cette tendance qui montre que le systeme en série offre

globalement une émulsion plus fine comparativement au micro-systeme simple.

VI.2.3 Dépenses énergétiques induites par I’affinement de la dispersion

Comme énoncé en introduction de cette theése, une comparaison des dépenses d’énergie,
sous forme de pertes de pression moyennes, des deux configurations de dispersion est réali-
sée. Les données des acquisitions de pression relatives aux essais d’émulsification sont réunies

dans le tableau VI.5. La masse volumique de 'émulsion est obtenue en employant 1’équation :

Pemul = Pe Pe + (1 - 806) Ph-

Les pressions sont mesurées a 1'aide de deux capteurs de pression (voir le paragraphe §
III.2.3) qui sont placés chacun en entrée d’admission de chaque phase. L'émulsion débouchant
a la pression atmosphérique permet de conclure que les pressions enregistrées sont dissipées,
suivant la configuration, a l'intérieur du micro-systeme ou bien des deux micro-systemes en

série. Cette dissipation comprend la création d’interface eau-huile mais aussi les pertes de pres-
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sions régulieres et singuliéres.

Conﬁg- ( Qh; Qe ) Pe (Ph§ Pe) (ph; pe) Pemul dio dso
[mL.min™'] | [%] [bar] [kg/m?] | [kg/m?] | [upm] | [pm]
| simple | (706;47) | 610 | (70;33) 873 | 262 | 511
Série | (71,8:;42) | 56 | (11,9;7,5) 872 | 209 | 51,67
| simple | (741:66) | 823 | (7033) 876 | 322 | 549
Série (72,5;6,8) 8,6 (12,6;81) 876 23,7 39,4
(865;998 )
3 Simple (74,0;9,7) 11,63 (69;34) 880 32,7 48,5
Série (72,6;9,5) 11,5 (12,2;84) 880 13,1 50,7
s Simple | (70,9;14,7) | 1715 | (7,3;3,7) 888 34,5 53,2
Série | (721;14,6) | 168 | (11,3;79) 887 | 123 | 283
| simple | (696;52) | 699 | (119;31) 874 | 200 | 337
Seérie | (738:62) | 7.8 | (128;83) 875 | 171 | 387
Simple | (704;133) | 17,22 | (53;29) 885 | 237 | 634
6 (862;998)
Série (77,3;13,5) 14,8 (10,2;74) 885 11,1 19,2

TAB. VL5: Confrontation des dépenses énergétiques, sous forme de chute de pression.

Dans la perspective de bien mener cette comparaison, des grandeurs physiques, employées

en génie des procédés, sont introduites comme la notion de création d’interface liquide-liquide

(Sp = 6&) ou la notion de densité d’énergie par unité de masse d’émulsion ( P
d32 pemul

). La figure
VI.17 permet d’étudier la création d’interface par unité de volume d’émulsion en fonction de
la densité d’énergie dépensée par unité d’émulsion créée. On constate que la configuration en
série permet de générer davantage de surface par unité de volume d’émulsion. Cependant, la
densité d’énergie par unité de masse d’émulsion créée est également importante pour la confi-

guration en série comparativement au systeme simple "300-600".

Maintenant, si on s’intéresse au cofit énergétique de cette génération de surface par rapport
aux objectifs de cette these (finesse de la granulométrie), on peut représenter I'évolution du
diametre moyen des gouttelettes en fonction du rapport de la surface créée par unité de volume
d’émulsion sur la densité d’énergie par unité de masse d’émulsion. Sur la base de ce critere, le
systéme en série est de loin le meilleur générateur d’émulsion pour une quantité d’énergie et

d’interface créée.

152



o
£

x1

5 T T T T
@ 0% SPANS3 - Simple
45l A 03%SPANS3 - Simple * 1
— % 5% Butanol - Simple
‘ Al © 0% spaNss - serc |
E A 0.3% SPANS3 - Série
351 ¥¢ 5% Butanol - Séric o) 1
N
el
3 3 1
~Z
N
S 2.5¢ 4
Ne)
T . ’
Q1) x o 1
wn re oY
1t ° 1
i o)
051 4

0 . . . . . . .
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600

AP/ pemu [J/kg]

FIG. VI.17: Variation de la surface créée
par unité de volume d’émulsion en fonc-
tion de la dépense d’énergie par kilo-

gramme d’émulsion produite.

70
@ 0% SPANS3 - Simple
* A 0.3% SPANS3 - Simple
60 * 5% Butanol - Simple
O 0% SPANS3 - Série
L4 ° A 0.3% SPANS3 - Séric
50t 0 ® ° ¥¢ 5% Butanol - Série
E 40 . 4
3 ©
=
A
I~
30 4
= °
20} % 1
10+ 4
0 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
0 10 20 30 40 50 60

6 Qoepemul/dggph [kg/mJ]

FIG. VL.18: Evolution du diametre de sau-
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unité de longueur d’interface générée.

VI.2.4 Visualisations de 1’écoulement diphasique au croisement

Les visualisations sont réalisées afin d’étudier I’écoulement responsable du fractionnement
des gouttelettes d’eau dans le micro-systéeme "600-600". Ce micro-systéme est le siege de I'im-
pact des deux flux d’émulsion émis par le premier micro-systeme. Sur la figure VI.19 sont
réunies une succession d’images représentant la zone du croisement du micro-canal "600-600".

La fréquence d’acquisition est de 10 kHz pour une durée d’exposition de 1s.

L’émulsion pénetre par les deux canaux horizontaux (a droite et a gauche du croisement) et
I'impact se produit au croisement. L’évacuation de I’émulsion "fine" se fait par les deux canaux
verticaux (en haut et en bas du croisement). Les fleches de couleur verte indiquent le sens

d’écoulement des émulsions.

Sur ces images de la figure V1.19, on distingue la formation d"une zone claire entre 1’émul-
sion, de couleur sombre, et les parois du canal. Cette zone représente la phase continue (huile)
formant un film sur les parois du micro-canal. Cela est di a un important cisaillement respon-

sable de cet éloignement de la phase dispersée des parois des canaux.

La densité de présence de la phase dispersée est importante rendant les investigations op-

tiques inefficaces. Pour une meilleure compréhension et analyse du mode de fractionnement,
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FIG. VI.19: Visualisation de ’écoulement dans le micro-systeme 600-600 placé dans un montage

en série apres le micro-systéeme "300-600". Débit d’émulsion Q. = 79,31 mL/min.

nous avons analysé le passage d'une émulsion plus diluée c’est-a-dire contenant une densité
d’eau dispersée plus faible. Ces images sont réunies sur la figure VI.20. La premiére image
en partant de la gauche (t = 0 s) montre deux groupes de gouttelettes encerclées par un trait
discontinu rouge. Ces deux paquets de gouttelettes entrainés chacun par I’écoulement emprun-
tant un canal horizontal, entrent en collision au croisement a t = 100 us c’est-a-dire a I'image

suivante.

Les gouttelettes qui initialement possedent une forme sphérique subissent un aplatissement
résultant de I'impact des deux flux d’émulsion. Les gouttelettes qui entrent en collision coales-
cent pour former plusieurs filaments cylindriques localisés au centre du canal d’émulsion. La
vitesse au centre du canal d’émulsion étant maximale, elle fait subir au filament un effort élon-
gationnel (étirement longitudinal en direction des deux sorties). Les fleches de couleur blanche,
servant de repéres, permettent de déterminer cette vitesse d’élongation qui est de 1’ordre de 4,2
m/s au centre du canal. A titre de comparaison, la vitesse moyenne dans les canaux d’émulsion
est de 1,84 m/s. Cette vitesse est obtenue en additionnant le flux d’eau (Qy = 72,49 mL/min) et
d’huile de tournesol (Q. = 6,82 mL/min). Le débit résultant est ensuite supposé réparti équita-

blement entre les deux canaux de sortie de section 600 x 600 um?.
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FIG. VI.20: Visualisations du micro-canal "600-600" pour un montage en série. Q; = 72,49

mL/min et Q. = 6,82 sans Span83.

En se référant a [De Gennes et al., 2005], I'instabilité de Rayleigh-Plateau se produit lorsque
le rapport de la longueur du filament sur son rayon atteint une valeur critique. Ce seuil est at-
teint lorsque le rayon du filament est inférieur a la longueur d’onde de l'instabilité d’interface
huile-eau. Cette derniere causera le fractionnement du filament (voir la figure VI1.21-(d)). Vers
1870, Plateau met des gouttes d’huile dans de I’eau. Avec un effort d’agitation, il se mit a défor-
mer ces gouttes d’huile pour former des filaments cylindriques. A 1'issue de cette expérience,
il a confirmé que le cylindre devient instable pour la condition A > 27 R. Avec ")\" la longueur

d’onde de l'instabilité d’interface et R le rayon du filament.

La figure VI.21 permet de détailler les mécanismes de fractionnement lors de la collision
de deux gouttes. Les modélisations en 3D qui y sont représentées considerent le cas idéal d'un
impact frontal entre deux gouttelettes. Ajouté a cela, on considére une répartition équitable
de I'’émulsion dans les deux entrées du micro-canal "600-600", permettant la supposition d'un

écoulement symétrique :
1. Impact frontal au croisement des gouttelettes meres (voir la figure VI.21-(a) correspon-

dant a I'image VI.20-(a)).

2. Coalescence des deux gouttelettes meres formant un filament cylindrique (voir la figure
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VI.21-(b) correspondant a I'image VI.20-(b)).

. Application sur le filament cylindrique d"un écoulement de compression dans le sens ver-
tical et un écoulement élongationnel partant du croisement et en dirigeant vers les deux
sorties horizontalement (voir la figure VI.21-(c) correspondant a I'image VI.20-(a)). En
se référant a [Windhab et al., 2005], cet écoulement est désigné par le terme "écoulement

d’élongation plane", faisant partie de la famille des écoulements bi-axiaux.

. Les instabilités de Plateau-Rayleigh interviennent lorsque le rayon critique du filament
est atteint. Ce seuil représente un rayon du filament inférieur a la longueur d’onde de
lI'instabilité a l'interface eau-huile. Quand ce seuil est atteint, les instabilités se chargent

du travail de fractionnement du filament (voir la figure VI.21-(d)).

. Les deux gouttelettes méres se fractionnent en plusieurs petites gouttelettes filles (voir la

tigure VI.21-(e) correspondant a I'image VI.20-(e)).
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(a)

(b)

(©)

(d)

FIG. VI.21: Description des cinqg étapes principales du mécanisme de fractionnement liquide-

liquide dans le micro-canal "600-600".

157



VI.3 Conclusion

L’émulsion produite dans le canal "300-600" est issue d'un écoulement a jets impactants dont les
caractéristiques ont été selectionnées sur la base de considérations physiques (chapitre IV). L'émulsion
est ensuite admise dans le micro-systeme "600-600" pour y subir un fractionnement secondaire. Le
séquencage du fractionnement liquide-liquide donne lieu a plusieurs mécanismes : le laminage d’un filet
de fluide en une pré-émulsion dans le premier micro-systeme et le fractionnement des gouttelettes de la

pré-émulsion dans le second micro-systeme.

L’emploi de la fonction cumulative de la distribution de gouttelettes (c.d.f.), montre que les émulsions
obtenues avec la configuration en série présentent des distributions granulométrique qui s’approchent de
distributions de type log-normal. La dispersion liquide-liquide a travers les deux micro-systemes en série
a permis un affinement de 40 % concernant le diametre moyen des gouttelettes "dyo”. Evidemment, un
tel affinement de la granulométrie suscite une dépense énergétique supplémentaire a céder sous formes
de chutes de pression liées a I'augmentation de la longueur totale du micro-canal traversé. Cependant,
il convient de confirmer que le montage en série présente la meilleure quantité d’émulsion produite

rapportée a une unité d’énergie consommée et a une unité d'interface eau-huile générée.

Maintenant, si on s’intéresse au coilt énergétique de cette génération de surface, on peut représenter
I'évolution du diametre moyen des gouttelettes en fonction du rapport de surface créée par unité de
volume d’émulsion sur la densité d'énergie par unité de masse d’émulsion, autrement dit c’est la quantité
d’émulsion produite rapportée a I'unité d’énergie consommeée et I'unité de longueur d’interface eau-huile.
Avec cette notion, le systeme en série est de loin le meilleur générateur d’émulsion pour une quantité

d’énergie et d’interface créée.

En ce qui concerne le fractionnement des gouttelettes dans le second micro-systeme, la visualisation a
haute fréquence a permis de décrire le processus intime en cing étapes, a savoir : impact frontal des gouttes
meres, coalescence des deux gouttelettes meres et leur laminage formant un filament cylindrique, étire-
ment du filament par un écoulement d’élongation plane, apparition des instabilités de Plateau-Rayleigh

a l'interface eau-huile, fractionnement des gouttelettes meres.
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Conclusion générale

Dans un contexte énergétique marqué par une raréfaction des sources primaires et une al-
tération de I’environnement planétaire, les volontés se tournent vers le développement de so-
lutions éco-responsables. Dans cette perspective, cette étude s’est intéressée au développement
d’un procédé de fractionnement qui pourrait étre employé pour une application d’émulsifica-
tion de biocarburants. Des auteurs [Kerihuel ef al., 2005, Kumar et al., 2006, M.S. Kumar, 2009,
Tarlet et al., 2010] ont prouvé qu’il est possible, pour 1’alimentation de moteurs ou de chau-
diéres, d'intégrer des produits habituellement exclus du champs d’application des carburants,
a savoir : les huiles de récupération, les graisses animales ou les co-produits issus de la distilla-
tion pétroliere comme le fuel lourd. La présence d’eau, sous forme de gouttes dispersées dans
une phase lipidique, joue en outre un réle d’optimisation de la combustion. On parle d"un phé-
nomene thermo-physique appelé micro-explosion qui réduit les émissions des oxydes d’azote

(NOx) et des imbrulés (suie) [M.S. Kumar, 2009, Tomoaki et al., 2012].

Actuellement, la micro-fluidique est un domaine de recherche actif depuis deux décennies,
montrant en particulier un intérét pour le développement de procédés d’émulsification. L'état
de I’art bibliographique a permis de confirmer une abondance d’études des procédés d’émul-
sification essentiellement appliqués vers les mélanges de type huile dans eau (h/e). Ce type
de dispersion est considéré comme étant moins énergivore en raison de I'emploi d"une phase
aqueuse en guise de phase continue. Incontestablement, une phase continue moins visqueuse
génére une dissipation visqueuse moins importante. Ajouté a cela, la gamme des nombres ca-
pillaires appliqués a travers les systémes recensés sont faibles (Ca <1), conduisant a la produc-

tion de faibles flux d’émulsion.

Au regard de I'intérét suscité par ces micro-mélangeurs, nous avons développé un procédé
faisant appel a la technologie des micro-canaux en vue d"une application d’émulsification de
type eau dans huile. L'étude de I"émulsification développée dans ce travail est basée sur une

approche de type "maquette froide". Une huile de tournesol et une eau du réseau urbain sont
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utilisées en guise respectivement de phase continue et de phase dispersée. La viscosité a tem-
pérature ambiante de I'huile utilisée est de l'ordre de grandeur de celle de phases lipidiques
issues de déchets (graisses animales, fuels lourds, etc.) a une température correspondant au
préchauffage des fluides admis dans des moteurs par exemple (températures de 'ordre de 60
°C ou plus). Les débits d’émulsion obtenus sont compris entre 60 et 100 mL/min en mode de
dispersion continue. En particulier, les nombres capillaires appliqués a travers ce systeme sont
10 a 1000 fois supérieurs a ceux investigués dans la littérature scientifique. Ces écoulements
sont confinés a l'intérieur de micro-canaux usinés dans des plaques en PMMA (Plexiglas) et
formant une croix, dont les diametres hydrauliques varient entre 200 et 800 pm. Le choix du
PMMA est conditionné par une nécessité d’investigation optique de 1’écoulement. En outre,
la mouillabilité de ce matériau par I'eau est médiocre. Au-dela des particularités mentionnées
ci-dessus, on a mis en lumiere un écoulement diphasique original avec cette technique de dis-
persion liquide-liquide. Cet écoulement caractéristique est le résultat de 1'impact frontal de

deux jets (huile de tournesol et eau). Cet écoulement a jets en impact se distingue également :

— par des vitesses débitantes appliquées importantes,

— par une configuration des canaux gravés en forme de croix (deux admissions et deux

sorties)

— L’admission de la phase dispersée (eau), possédant une section inférieure a celle de I'huile,

est placé en hauteur induisant un effet de courbure aux lignes de courant de 1’eau.

Le travail est initié par I'étude du micro-canal a sections uniformes "600-600" qui repré-
sente une version plus aboutie et mieux adaptée pour la dispersion eau dans huile que celle
précédemment testée dans le travail de [Montillet et al., 2013]. Les tests ont révélé qu’il s’avere
inadapté a la production de biodiesel émulsionné selon le cahier des charges énoncé. En effet,
la fraction volumique d’eau dispersée "¢." a mettre en ceuvre et la diametre moyen des gout-
telettes d’eau "dg," obtenus sont trop importants. Afin de remédier a ces insuffisances, 1'effet
d’un ratio de section d’entrée d’eau sur la section d’entrée d’huile inférieur a l'unité est testé.
La section du canal d’admission de la phase dispersée est réduite a 300 x 300 ym? puis a 200

x 200 ym? obtenant des micro-canaux désignés par "300-600" et "200-600". Par ailleurs, les sec-

tions des deux canaux d’émulsion et du canal d’admission d’huile sont élargies a 800 x 800 ym?.

Une étude comparative de I’ensemble des micro-canaux est alors réalisée et ce dans des
conditions expérimentales controlées. Cette comparaison est établie sur la base de critéres is-
sus de la physique du procédé : tailles de gouttelettes dispersées, nombres adimensionnels (Ca

et Oh ), la force de cohésion ou de formation de I’émulsion F, ou l'énergie cinétique des flux
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d’alimentation. On conclut qu'un meilleur fractionnement est obtenu pour une section réduite
du canal de phase dispersée (eau). D’ailleurs, le diametre moyen djg est réduit de quasiment
50 %, atteignant 10 um pour une fraction volumique d’eau de 'ordre de 10 a 20 %. A 1'issue
de cette comparaison, il a été montré que le micro-canal "300-600" est le plus apte a maximiser

l’aire de l'interface eau-huile pour une gamme de volume d’eau dispersé similaire.

Dans cette démarche d’optimisation du procédé, le micro-systeme "300-600" a fait 1’objet
d’une étude plus aboutie concernant 1'influence des conditions intrinséques (viscosité, tension
inter-faciale et masse volumique) et contextuelles (vitesse débitante). Une analyse dimension-
nelle est appliquée sur I'ensemble des résultats obtenus qui a permis de mettre en forme un
modele exprimant le diametre moyen "di¢" en fonction des différents parametres. Un second
modele basé sur la conservation de I'énergie mécanique dans le canal a permis également de
fournir une prédiction du diametre obtenu a travers une relation linéaire du nombre d’Ohne-

sorge "Oh" et un nombre capillaire équivalent "Ca*" adapté au croisement.

Par ailleurs, la technique de visualisation a haute fréquence a permis de mettre en évidence
une structure hydrodynamique sous la forme d’un enroulement. Cette structure constituée par
la phase dispersée (eau) présente sous forme de gouttes et de filaments et entourée par la phase
continue, se prolonge par un mouvement combiné de rotation et de translation (advection) vers
les deux sorties. Sachant que le débit de la phase continue est maintenu fixe, la position de cette
structure hydrodynamique dans le canal de I'émulsion est gouvernée par le débit de la phase

dispersée.

La détermination de la longueur du canal de sortie ot s’observe l'effet de I'impact des deux
fluides pour le micro-canal "300-600" est cruciale. En effet cette longueur est a prendre en consi-
dération pour le dimensionnement raisonné d’un micro-systeme de ce type. Pour ce faire, les
limites d’investigation de la technique de visualisation a haute fréquence sont remédiées par
la collecte locale de lumiere polarisée du laser. Un algorithme de post-traitement des signaux
lumineux collectés est appliqué. Ce dernier a permis de s’affranchir des périodes de signaux
présentant des anomalies expérimentales. Cette technique a permis d’opérer une cartographie
de quatre cas types. La zone dite active a été investiguée avec un maillage carré de 150 ym de

coté. Cette zone est estimée a 3,5 Dh (2 mm) de part et d’autre du croisement.

Une confrontation qualitative des résultats issus de ces deux techniques (caméra rapide et
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collecte de la lumiére laser polarisée) sur ces cas types est réalisée. Les résultats permettent de
confirmer, pour les deux techniques, une concordance de I'espace occupé par la phase disper-

sée dans le canal d’émulsification.

Enfin, cet écoulement combiné (rotation-advection) est exploité dans le micro-canal "600-
600" sur une émulsion déja formée en amont dans le micro-canal "300-600". La mise en série
des ces deux micro-systemes a mis en évidence une baisse significative du diameétre moyen.
Elle a aussi permis 1’étude du mécanisme de fractionnement liquide-liquide qui est décrit en
cinq étapes idéales : impact frontal des gouttes meres, coalescence des deux gouttelettes meres
formant un filament cylindrique, étirement du filament par un écoulement d’élongation plane,
apparition des instabilités de Plateau-Rayleigh a 'interface eau-huile, fractionnement des gout-

telettes meres.

Le tableau VL6 ci-dessous compile les ordres de grandeurs des nombres adimensionnels et

le tableau V1.7 compile les variables physiques auxquelles cette étude a fait appel.

Nombre adimensionnel Ordre de grandeur
Nombre de Reynolds (Re = %’:d’?) 02-23
Nombre de Reynolds d’admission d’huile (Re, = ”“’;%) 27 -42
Nombre de Reynolds d’admission d’eau (Re, = pe“ﬁ%) 137 - 1809
Nombre Capillaire (Ca = %/l:l) 3-14
Nombre Capillaire (Ca = % 3-8
Nombre d’Ohensorge (Oh) 1-11

TAB. VL6: Données d’émulsification (ordre de grandeur des principaux nombres sans dimen-

sion).
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1,5-2,5[m/s]

3-120 [um]
2002, 3002 et 6002 [pm?]
3002, 6002 et 8002 [pm?]

Ordre de grandeur

3 -20 [mL/min]

55 -92 [mL/min]
0,2-83[m/s]
1,5-4,6 [m/s]

5,9 - 20,4 [%]

64 - 105 [mL/min]
8,0-13,5 [us]

2 -7 [bar]

2,5-12 [bar]

9 - 38 [um]
3,8-27,6 [mN/m]

Gamme de diametres de gouttelettes (max(d,) - min(d,))

Section de passage de I'huile et de I’émulsion (S},)

Section de passage de I'eau (S.)

Tension inter-faciale (/)

Débit d’émulsion total, i.e. pour les deux canaux de sortie (Qemui)

Vitesse moyenne de I’émulsion dans un seul canal (v,,)
Temps de séjour moyen dans un seul canal d’émulsion

Débit volumique d’eau (Q.)

Débit volumique d’huile (Qr)

Vitesse moyenne dans le canal d’eau (ve)
Vitesse moyenne dans le canal d’huile (vy)
Fraction volumique de 1'eau (y.)

Pression relative de I'eau (P,)

Pression relative de I'huile (P,)

Diametre moyen de gouttelettes (d1o)

Variable

TAB. VL.7: Données d’émulsification et ordre de grandeur.

En guise de perspectives, on envisage a court terme, d’affiner davantage le diametre moyen
des gouttelettes pour les besoins de la micro-explosion, en employant un seul micro-canal. Cela
peut étre conduit comme une étude de sensibilité des parametres influengant le procédé per-
mettant d’optimiser le micro-canal sur le plan géométrique. A moyen terme, il serait intéres-
sant d’étudier cet écoulement a l'aide de modeéles numériques déja existants afin de permettre
d’accélérer le développement du procédé par jets en impact confinés. Son perfectionnement
nécessite I'optimisation des dimensions du micro-canal en croix afin d’obtenir une granulomé-
trie de dispersion qui soit encore plus en adéquation avec les exigences du principe de micro-
explosion et d’autre part une rationalisation plus accrue des dépenses énergétiques du procédé.
Enfin, des essais de combustion des émulsions obtenues par ce procédé sont nécessaires et per-

mettraient d’apporter des informations majeures sur la combustion.
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.1 Comparaison de la mouillabilité des cellules de numération en

verre et en PMMA par la méthode de la goutte d’eau déposée.

FIG. 22: Dép6t d'une goutte d’eau sur la FIG. 23: Dépot d'une goutte d’eau sur la

nouvelle cellule en PMMA. cellule d’énumération en verre.

Cette mesure est effectuée sur un appareil de mesure de la tension de surface (goniometre
Digidrop GBX). Une capture d’image de la goutte d’eau déposée sur le substrat, en 1’occurrence
la cellule en verre ou la cellule en PMMA, est effectué, on trace manuellement le triangle rouge
dans le logiciel accompagnant 1’appareil. Le logiciel s’occupe ensuite d’évaluer les angles a

savoir ’angle gauche (A.G.) et 'angle droit (A.D.).

N° | Liquide | Substrat | A.G. | A.D. | Moyen | cos WA =y L cos(1+cos) | S=y L (cos-1)
1 Eau PMMA | 67,8 | 67,3 67,6 | 0,382 100,60 -45,00

2 Eau PMMA | 57,5 | 57,5 | 57,5 | 0,537 111,92 - 33,68

3 Eau PMMA | 68,5 | 68,5 68,5 | 0,367 99,48 -46,12

4 Eau Verre | 334 | 334 | 334 | 0835 133,58 -12,02

5 Eau Verre | 375|372 | 37,3 | 0,795 130,67 - 14,93

TAB. 8: Les angles de contact mesurés.

Le tableau 8 récapitule les angles formés par une gouttelette d’eau déposée sur les deux
substrats a savoir en verre et en PMMA. La surface du substrat en PMMA a subit un polissage
de finition avec un produit de polissage pour plexiglas contenant des micro-billes. Les valeurs

indiquées sur le tableau 8 montrent que le verre est plus mouillant que le PMMA.
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.2 Tensions de surface de solides et fluides communs.

Les valeurs de la tension de surface de quelques liquides communs sont données dans les
tableaux 9 et . Les données sont fournies par la compagnie DataPhysics Instruments GmbH

(www.surface-tension.de).

Nom du polymere Réf. Tension Coef. de | Contribution | Contribution
de surface | température | dispersive Polaire
[mMN/m] [mMN/m.K] [mN/m)] [mMN/m)]

Polyethylene-linear PE 9002-88-4 35,7 -0,057 35,7 0

Polyethylene-branched PE 9002-88-4 35,3 -0,067 35,3 0

Polypropylene-isotactic PP 25085-53-4 | 30,1 -0,058 30,1 0

Polyisobutylene PIB 9003-27-4 | 33,6 -0,064 33,6 0

Polystyrene PS 9003-53-6 40,7 -0,072 (34,5) (6,1)

Poly-a-methyl styrene PMS 9017-21-4 39,0 -0,058 (35) 4)

(Polyvinyltoluene PVT)

Polyvinyl fluoride PVF 24981-14-4 | 36,7 - (31,2) (5,5)

Polyvinylidene fluoride | 24937-79-9 | 30,3 - (23,3) 7)

PVDF

Polytrifluoroethylene 24980-67-4 | 23,9 - 19,8 41

P3FEt/PTrFE

Polytetrafluoroethylene 9002-84-0 20 -0,058 18,4 1,6

PTEE (Teflon)

Polyvinylchloride PVC 9002-86-2 | 41,5 = (39,5) 2)

Polyvinylidene chloride 9002-85-1 45,0 - (40,5) (4,5)

PVDC

Polychlorotrifluoroethylene 25101-45-5 | 30,9 -0,067 22,3 8,6

PCTrFE

Polyvinylacetate PVA 9003-20-7 | 36,5 -0,066 25,1 114

Polymethylacrylate  (Poly- 25087-26-7 | 41,0 -0,077 29,7 10,3

methacrylic acid) PMAA

Polyethylacrylate PEA 9003-32-1 37,0 -0,077 30,7 6,3

Polymethylmethacrylate 87210-32-0 | 41,1 -0,076 29,6 115

PMMA

Polyethylmethacrylate 9003-42-3 35,9 -0,070 26,9 9,0

PEMA

Polybutylmethacrylate 25608-33-7 | 31,2 -0,059 26,2 50

PBMA

TAB. 9: Les tensions de surface de polymeres communs (1/2).
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Nom du polymere Réf. Tension Coef. de | Contribution | Contribution
de surface | température | dispersive Polaire
[mMN/m] [MN/m.K] [MN/m] [mN/m]

Polyisobutylmethacrylate 9011-15-8 30,9 -0,060 26,6 4,3

PIBMA

Poly(t-butylmethacrylate) - 30,4 -0,059 26,7 3,7

PtBMA

Polyhexylmethacrylate 25087-17-6 | 30,0 -0,062 (27,0) 3)

PHMA

Polyethyleneoxide PEO 25322-68-3 429 -0,076 30,9 12,0

Polytetramethylene oxide | 25190-06-1 | 31,9 -0,061 274 4,5

PTME  (Polytetrahydrofu-

rane PTHF)

Polyethyleneterephthalate 25038-59-9 | 44,6 -0,065 (35,6) )

PET

Polyamide-6,6 PA-66 32131-17-2 | 46,5 -0,065 (32,5) (14)

Polyamide-12 PA-12 24937-16-4 | 40,7 - 35,9 49

Polydimethylsiloxane 9016-00-6 19,8 -0,048 19,0 0,8

PDMS

Polycarbonate PC 24936-68-3 34,2 -0,04 27,7 6,5

Polyetheretherketone PEEK 31694-16-13 | 42,1 - 36,2 59

TAB. 10: Les tensions de surface de polymeéres communs (2/2).

Les cellules grisées représentent les polymeres couramment rencontrés dans la vie quo-

tidienne comme :

— le Teflon en plomberie,

— le PVC des canalisations,

— le plexiglas pour les vitres,

— le PET des bouteilles de Soda.
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.3 Carte électronique portant la photo-diode

Cette Carte électronique est équipée d"un : OPA 659, amplificateur opérationnel large bande,
le tension d’alimentation conseillée : -6V et +6V et le courant de sortie max : 100 mA. Cette carte

alors est employée comme amplificateur Transimpédance a large bande pour photo-diode.

Ul +6W 100p C7

=S +6V 100p C8
N pec ’_| | GND
l o | 0603 =k
3 % OFAS5Y 5 ; u3
G || g oL S OP4659 Ry 00k
£V 5 % oul ']
T0p ! L= ¥ 0805 B o
T " Out
- Cl1 C12 B = 1 BNC
RVar ] lou 0603 |G 3 clp 100p
sk CAPAPolCMS  Photodiode$S1226 A |||(ND
= BV 0603 R e E)
= D 6V 0603 31"
GFD 0603
A définir suivant plage de 1121:
lieits il Pour obtemir une bande passante de 10MHz AOP ampli non mverseur
polarisation de la diode P L 03 : il
et compte-tenu des valeurs de capacité interne Vout =Vin*(1+-R2/R1)
. des diodes : =
il CF = 10pF it
RF=4.7Tk
~
o U
@D % Reg-6V
= =0
CAPAPICME|
B2 C3 6V
5 3 3]0 i
Fa 100
4 . C2
242 CAPA Pol CMS
TlDu T o603
it L -
Bomier3? GHD
USRegléeAjust %
1 5
GND Out l,, 1 1
2 R3 3 C4
62k 7] CAPAPGICMS 0603
10
4 lops 4 g1 | 1 o
~L.cs R4 GRD GID
T 10 220k
CAPA Pol CMS 603
GND —
GD
RegNegAjust :
Vout=

-1.186*(1+R3/R4)

R3+R4 =100k

FIG. 24: Schéma électrique de la carte électronique.
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FIG. 25: Image de la carte électronique supportant la photo-diode.
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Le bruit de la carte électronique pour photo-diode a été mesuré pour une fonctionnement
a vide c’est-a-dire que la carte est compleétement immergé dans le noir sans aucune excitation
lumineuse. Sachant que nous avons utilisé un couplage C-C, le bruit lié a 1’électronique com-
posant la carte portant la photo-diode n’excede pas 0,02 Volts (voir la figure 26). sachant que la

pleine échelle de nos mesure est de 2,2 volts, 0,02 constitue un bruit de 9 9/ ,.

0,04
— 0,02
2
o
ouplage -
7z, Couplage C-C
Q-
=
8
a
— Couplage C-A
= -0,02 - pag
-0,04
-6e-07  -4e-07  -2e-07 0 2e+07 4e-07  6e-07

Temps [s]

FIG. 26: Mesure du bruit de la carte électronique accompagnant la photo-diode.
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4 Exemple de lumieére laser collectée dans un micro-canal.

Le but de cette expérience étant d'investiguer une zone du canal juste en sortie d"un coude
droit (Angle de 90°). On a choisi le micro-systeme "600 - 600" auquel on a obstrué deux canaux
sur les quatre initialement présents. Une pré-émulsion est introduite comme indiqué par la
fleche de couleur verte sur la figure 27. L'émulsion posséde une fraction volumique en eau
de 1,5 % pour une phase continue (huile de tournesol) contenant 0,1 % en masse de SPANS83
(le diametre moyen des gouttelettes est d,, = 18 um). Le débit de la pré-émulsion est égal a
50 ml / min en entrée. Ce changement brusque de direction d’écoulement fait subir a la pré-
émulsion une contrainte de cisaillement continue au début du canal horizontal dont l'intensité
s’estompe a mesure que la pré-émulsion progresse dans le canal horizontal. Les mesures de

lumiere collectée sont effectuées aux endroits repérés par les points rouges sur la figure 27.
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FIG. 27: Calibration de la technique d’extinction laser.

Le rapport lumiere incidente sur la lumiere collectée ( I; / Iy ) mesuré au centre du canal

horizontal a interval de 0,5 mm couvrant une distance de 7,5 Dh (Dh = 600 um). Les résultats
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FIG. 28: Images de 'angle droit de dimensions 1024 x 192 pixels, fréquence d’acquisition 100
kHz.

de cette mesure laser indiquent la présence d'une forte atténuation juste en entrée du canal
horizontal sur une distance de 2 mm. Cela est expliqué par une forte densité de présence de
phase dispersée. En effet la figure 28 montre que le changement brusque de direction d’écou-
lement d"un angle de 90° provoque un cisaillement des gouttelettes d’eau apres qu’elles aient

été entrainées vers la paroi supérieure.

Au-dela de cette limite, on assiste a une stabilisation de ce rapport ( I; / Iy ) indiquant une

stabilisation du coefficient d’atténuation avy;.
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.5 Puissance de pompage :

Afin de déterminer la puissance consommée par les pompes lors d'une opération de pom-
page, elles ont été soumise aux conditions réelles d’utilisation. Durant ces tests, un multimetre
a été connecté aux pompes permettant de mesurer le courant (Ampere) et la tension (Volt)
d’alimentation de chaque pompe. Les résultats obtenus sont consignés dans le tableau 11. Les
débits affichés sur ce tableau représentent uniquement les débits de consigne qui different
des débits réelles mesurés a 1’aides des balances de précisions. Le débit d’huile est maintenu

fixe a2 100 mL/min et uniquement le débit d’eau a été varié de 5 a 15 mL/min.

Tests Pompe 1 (eau) | Pompe 2 (huile) | Tension | Courant S P
[mL/min] [mL/min] [Volt] [Ampere] | [VA] | [Watt]

5 100 224 0,200 44,80 -

Mesures sur la 7 100 224 0,201 45,02 -
pompe 1 10 100 224 0,202 45,25 -
15 100 224 0,206 46,14 -

5 100 224 0,255 57,12 -

Mesures sur la 7 100 224 0,258 57,69 -
pompe 2 10 100 224 0,256 57,34 -
15 100 224 0,260 58,24 -

TAB. 11: Puissances de pompage.

Sachant que :

— la puissance "apparente" : S=U.I [VA]

— la puissance "active" : P =U . 1. cos ¢ [watts]

— la puissance "réactive" : Q =U .I.tan ¢ [VAR]

— ® représente le déphasage entre le courant "I" et tension "U" tel que : cos ® = ]0: 1]

La puissance active "P" est la puissance indiquée sur les appareils électriques comme les
pompes employées. Pour un déphasage "®" entre le courant "I" et la tension "U" maximum de
90°, la puissance active "P" et la puissance apparente "S" sont équivalente. Dans une situation
ou le déphasage est inférieur a 90° la puissance active "P" sera nécessairement inférieure a la
puissance apparente "S". On conclut que la puissance de pompage de 1'eau varie entre 44 et 46

Watts et la puissance de pompage de 'huile est autour de 57 Watts.
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.6 Traitement de signal d’extinction Laser.

Nous avons tenté de pousser plus loin les investigations du signal d’extinction laser mais
aussi des signaux de pression enregistrés de maniéere synchronisée. Ceci dans le but de déceler
si des "signatures" de 1’écoulement sont distinguables sur ces signaux. La figure 29 présente
des exemples de signaux acquis sous la forme d’une tension, en ordonnées, en fonction du
temps en abscisses. La fréquence d’acquisition est de 10 kHz, et les débits de consigne pour
les pompes sont de : 100 mL/min pour I'huile de tournesol et 15 mL/min pour 'eau, durant
ces essais. Aucun émulsifiant n’a été employé lors de ces tests de caractérisation des signaux
de pressions et d’extinction laser. La figure 30 montre une portion du signal total. La caracté-
ristique des pompes a pistons est de présenter un mouvement alternatif ; cette caractéristique
s’observe sur les deux signaux de pression représentés en couleur bleu et vert. Sur la courbe
en bleu représentant 1’évolution du signal de pression d’huile en fonction du temps, la période
d’oscillation est d"une demi seconde ( f = 2 Hz ). La courbe en vert, représente le signal de
pression de 1’eau dont la période d’oscillation est de cinq secondes ( f = 0,2 Hz ). Les signaux
de pressions des deux pompes alimentant le micro-canal "300 - 600", sont des signaux qui se

retrouvent aux deux entrées du micro-canal "300 - 600".

Ces signaux bruts affichés sur la figure 29 ont subi un traitement du signal. La technique em-
ployée est la densité spectrale de puissance croisée de I’anglais Cross-Spectral Density. D’apres
[cygres] !, la Fonction de densité spectrale de puissance (PSD) est un outil mathématique in-
diquant l'intensité des variations d’énergie (généralement représentée en décibels, "dB") en
fonction de la fréquence (Hertz). En d’autres termes, il permet d’observer si le signal présente
des niveaux d’énergie caractéristiques et pour quelles fréquences les variations sont fortes ou

faibles.

[Knob et ].-L., 1977] définit une densité spectrale de puissance croisée comme suit : une den-
sité spectrale de puissance croisée v,, () (ou fonction spectrale d’intercorrélation) de deux
fonctions aléatoires X(t) et Y(t) stationnaires et ergodiques a l'ordre deux est, d’apres le théo-

réeme de Wiener-Kintchine, la transformée de Fourier (TF) de la fonction d’intercorrélation :

Yay (V) = TF(Tyy(7)) (6)

'http :/ /www.cygres.com/OcnPageE/Glosry/SpecE.html
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FIG. 29: Signaux bruts acquis sous fré- FIG. 30: Portion des signaux présentés pré-
quence 10 kHz. cédemment.

On peut donc accéder a une estimation de la DSPC 4,,(v) en prenant une transformée
de Fourier d'une estimation de la fonction d’intercorrélation multipliée par une fonction de

pondération

’AY:vy(VvF) :TF(fxy(T)uF(T)) ()

(x et y sont deux réalisations particulieres de X et Y de durée finie).
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FIG. 32: D.S.P. croisée du signal de pression
FIG. 31: D.S.P. croisée du signal de pression

d’huile.

d’eau

Les signaux présentés sur les figures 31 et 32 ne sont pas exploitables en globalité car seules
les parties d'un signal o1 la composante moyenne est stable dans le temps peut faire 1’objet

d’une analyse spectrale; or cette longueur se révele étre limitante. En effet, sans rentrer dans

192



les détails de la méthode, la résolution du spectre dépend du nombre de données disponibles.
En dépit du nombre de données initialement enregistrées pour chacun des signaux, la partie
techniquement exploitable limite la résolution des spectres. Les composantes spectrales du si-
gnal de pression d’huile de tournesol sont affichées sur la figure 31. On distingue 4 pics dont
la densité d’énergie se maintient supérieure a -60 dB a savoir : f; =2 Hz, f =4 Hz, f3 = 6 Hz
et f4 = 8 Hz. Il s’agit clairement de pics correspondant a la fréquence de fonctionnement des
pistons (2 Hz) et aux harmoniques de cette fréquence. Par ailleurs, le niveau d’énergie de ce
spectre est tres faible. Il est peu probable que 'on puisse caractériser une structure typique de
I’écoulement a partir de ce signal. On peut faire le méme commentaire pour le signale de pres-
sion correspondant au flux d’eau injecté. On observe un pic a 0,2 Hz qui est la fréquence de
fonctionnement des pistons dans la pompe a eau, ainsi que de nombreux pics correspondant
aux harmoniques de cette fréquence. Quant au signal laser, le méme constat peut étre établi :
on y observe les fréquences de fonctionnement des pompes et des pics pour les harmoniques,

par ailleurs le niveau général d’énergie est tres faible.
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FIG. 33: D.S.P. croisée du signal d’extinction laser.

A

Cet essai c’est montré infructueux pour la simple raison qu’il a été impossible d’iso-
ler une quelconque fréquence caractéristique du procédé de fractionnement. Les
fréquences caractéristiques du pompage dominent le spectre des fréquences. Il faut
savoir aussi que les énergies des autres signaux, pouvant donner des informations
précieuses sur 1’écoulement diphasique, sont trop faibles pour une exploitation

tiable pouvant donner acces a des informations sur 1"écoulement diphasique.
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Etude expérimentale du fractionnement liquide-liquide en micro-canaux pour la production en continu de

biodiesels émulsionnés.

Résumé :

Cette these s’intéresse a un procédé d’émulsification d’eau dans 'huile pour produire un biodiesel. En effet, dans
la composition d'un biocarburant émulsionné, la présence d’une faible fraction d’eau sous forme de gouttelettes de
I'ordre de 5 pm de diameétre est essentielle pour la réduction de polluants issus de leur combustion grace au phéno-
mene de micro-explosion. Pour ce faire, un systéme est développé et permet de traiter des débits de 60-100 mL/min
pour alimenter des chaudieres d"une puissance < 60 kW. Le procédé développé ici emploi un systeme d’échelle sub-
millimétrique basé sur le principe des jets en impact. Il s’agit d"un micro-systeme dont les canaux gravés forment
une croix. Afin de générer un choc frontal de puissance suffisante entre les flux entrants des deux phases, différentes
géomeétries ont été testées et discutées. Cette étude est menée selon le principe d'une maquette froide. Les fluides
de travail choisis sont I'huile de tournesol (phase continue) et I'eau (phase dispersée). Des émulsions polydispersées
sont obtenues contenant un volume d’eau < 20 % pour un diametre moyen de dispersion de 10 um. Les nombres
capillaires appliqués (Ca = 4 - 12) sont 10 a 10? fois supérieurs a ceux investigués dans la littérature. Pour les vitesses
d’écoulement mises en jeu, 'utilisation de la visualisation & haute fréquence (caméra rapide) et la technique optique
de collecte de lumiére polarisée ont permis respectivement une caractérisation de I’hydrodynamique d’écoulement
liquide-liquide et la détermination de la zone active de fractionnement dans ces micro-systémes.

mots clés : émulsion eau dans huile (e/h), micro-canal, jets impactants, caméra rapide, lumiére laser polarisée.

Experimental study of liquid-liquid fractionation in micro-channels for the continuous production of

biodiesel emulsified.

Abstract :

This work focuses on the design of a process of emulsification of water in a lipid phase that may be used as biofuel.
Indeed, in the composition of an emulsified biofuel, the presence of a small fraction of water in the form of droplets,
with diameter about 5 um, is essential for the pollutants reduction during combustion due to micro-explosion. The
choice is made to develop a simple design system that can treat sufficiently high flow rates (60 to 100 mL/min) in
order to feed boilers with capacity < 60 kW. The process investigated here to form water-in-oil emulsions (w/0) is a
sub-millimeter scale system based on the principle of jets impact or so called impinging flow. This is a micro-system,
in which engraved channels form a cross. To generate a frontal impact of sufficient power between the two phases
inflows, different geometries were tested and discussed. This study was conducted according to the principle of
a cold model. Selected working fluids are sunflower oil as the continuous phase and water as a dispersed phase.
The emulsions obtained are polydisperse and contain less than 20 % by volume of water for an average dispersion
diameter of 10 ym. Applied capillary number (Ca = 4 - 12) is 10 to 1000 times higher than those usually investigated
in the literature. For these corresponding flow rates, the use of high speed camera and collecting polarized light
technique enabled respectively a characterization of hydrodynamic liquid-liquid flow and the determination of the
active area of fractionation in these microsystems.

Key words : water in oil emulsion (w/o0), micro-channel, impinging flow, high speed camera, polarized laser

light.
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