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 Les jeux de lumière dans les gouttes forment des spectacles familiers, comme en 

témoignent les éclats brillants à la surface des gouttes de rosée ou bien les couleurs 
magnifiques d’un arc-en-ciel. Ces phénomènes reposent sur les trajets « à 
rebondissement » des rayons lumineux, qui pénètrent dans une goutte, se réfléchissent une 
ou plusieurs fois sur les parois, puis finissent par s’échapper. 
      Sous des conditions particulières, il est possible de piéger la lumière à l’intérieur d’une 
goutte. La goutte se comporte alors comme un résonateur, dit à modes de galerie, et 
présente des propriétés optiques remarquables. En particulier, à l’échelle microscopique, 
ces résonateurs exhibent des facteurs de qualité extrêmement élevés, pouvant aller jusqu’à 
108. De nombreuses expériences ont ainsi été menées sur des gouttes dans l’air en raison de 
leur fort potentiel d’applications en optique non-linéaire, traitement du signal et sonde 
biochimique. 
 
      Développée depuis une dizaine d’années, la microfluidique digitale s’attache à l’étude, 
à l’échelle microscopique, des systèmes fluidiques multiphasiques dans des canaux 
artificiels. Une de ses composantes majeures concerne plus particulièrement l’élaboration 
de gouttes par l’emploi de deux liquides non miscibles. Dans ce domaine, la 
microfluidique digitale ouvre de nouvelles possibilités de recherche pour l’étude de ces 
microgouttes en tant que cavités résonantes, notamment avec l’apport de moyens 
technologiques, sans précédent, d’intégration et de manipulation de ces microrésonateurs.  
 
      Au sein du groupe « Biosystèmes » de l’Institut des Sciences Moléculaires d’Orsay 
(ISMO), s’est développée depuis 2003 une activité émergente, l’optofluidique, qui mêle 
optique et microfluidique. Les qualités optiques des microgouttes et leur fort potentiel 
naturel pour des applications en biologie ont fait naître le projet d’étudier ces systèmes, 
non plus dans l’air comme cela a été fait ailleurs jusqu’à présent, mais dans un liquide, 
pour les intégrer ensuite dans des laboratoires-sur-puce. Cette thèse de doctorat constitue la 
première pierre de ce projet, soutenu par le RTRA Triangle de la Physique. Ce travail s’est 
fait en collaboration avec le groupe « Nanotechnologie et Dispositifs Microfluidiques » 
(Nanoflu) du Laboratoire de Photonique et de Nanostructures (LPN) à Marcoussis. La 
microfabrication des dispositifs a été réalisée au LPN et les expériences ont été menées 
ensuite à l’ISMO.  
 
      L’objectif de ce travail est de concevoir et de réaliser des microrésonateurs optiques à 
état liquide en microfluidique digitale. Ceci ouvre des perspectives d’applications 
immédiates liées aux laboratoires-sur-puce, en particulier le développement de sources 
laser intégrées à gouttes. Comme il s’agit du premier travail sur ce projet, les possibilités 
associant gouttes et optique sont nombreuses. Quelques unes combinant les gouttes à des 
cavités résonantes classiques ont été explorées. 
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Le manuscrit se partage en six chapitres : 
 

- Le premier chapitre expose d’abord l’intérêt et les avantages des microrésonateurs 
liquides en microfluidique digitale. Un tour d’horizon des domaines d’applications 
potentiels de ces microrésonateurs est ensuite effectué en présentant le concept de 
laboratoire-sur-puce et quelques réalisations remarquables utilisant des 
microgouttes. L’application finalement développée pour les gouttes étant les 
microlasers à colorant, un état de l’art sur ce sujet achève le chapitre.  

 
- Le deuxième chapitre présente quelques aspects théoriques sur les modes de galerie 

ainsi qu’un modèle simple permettant d’expliquer l’effet laser dans des 
microgouttes de colorant. Il dresse les conditions particulières que doivent suivre 
ces microgouttes pour être des cavités résonantes. Une attention particulière est 
portée à l’explication de la forme des spectres d’émission laser. 

 
- Le troisième chapitre rend compte de la microfabrication des dispositifs. Nous 

détaillons les techniques utilisées et le banc expérimental réalisé pour caractériser 
un dispositif de microfluidique digitale puis nous finissons en rapportant une 
expérience de prise en main du banc de mesure sur un laser à colorant 
microfluidique. 

 
- Le quatrième chapitre rapporte les résultats sur la génération de gouttes en général, 

ainsi que celle, en particulier, de microcavités optiques à état liquide. Ce fut une 
composante importante du travail de thèse. Les différentes étapes relatives à 
l’apprentissage de la microfluidique digitale y sont donc relatées, et la 
caractérisation des systèmes de production de gouttes en général y est détaillée. 
Nous finissons ce quatrième chapitre par l’étude des conditions d’obtention de 
microgouttes qui peuvent agir en tant que cavités résonantes. 

 
- Le cinquième chapitre présente une application des microcavités liquides à la 

réalisation de sources lasers à colorant. Les spectres particuliers des modes de 
galerie sont discutés. 

 
- Le sixième et dernier chapitre présente des travaux complémentaires associant les 

microgouttes à des cavités lasers classiques de type Fabry-Perot. Les gouttes ne 
sont pas utilisées ici comme cavités résonantes mais uniquement comme vecteurs 
du milieu amplificateur ou d’un échantillon à analyser. 
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Résonateurs liquides à mode de galerie 
et contexte microfluidique  

 
 
 
1.1 Introduction  
 1.1.1 Microrésonateurs optiques à mode de galerie à état liquide 

 1.1.2 Apports de la microfluidique digitale 

 1.1.3 Objectifs du projet 

1.2 Laboratoires-sur-puce à gouttes 
 1.2.1 Concept du laboratoire-sur-puce 

 1.2.2 Réalisations en microfluidique digitale 

1.3 Lasers à colorant microfluidiques 
 1.3.1 Sources lasers accordables sur tout le visible 

 1.3.2 Etat de l’art des lasers à colorant microfluidiques 

 1.3.3 Axes de développement des lasers à colorant microfluidiques 

1.4 Conclusion 
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 Ce premier chapitre présente les qualités des microrésonateurs à mode de galerie à 

état liquide et le potentiel de la microfluidique digitale permettant le développement de ces 
résonateurs. 
      Dans une première partie, nous décrivons les propriétés optiques des microgouttes 
comme résonateurs à modes de galerie liquides puis nous soulignons les limites des 
dispositifs de production de gouttes à l’air libre. Nous considérons alors les atouts de la 
microfluidique digitale pour dépasser ces limites et définissons les objectifs de thèse.  
      Dans une deuxième partie, afin d’illustrer la diversité et l’ampleur des domaines dans 
lesquels ces résonateurs pourraient être utilisés, nous présentons les laboratoires-sur-puce, 
face appliquée de la microfluidique, et décrivons brièvement les principales voies 
développées aujourd’hui utilisant des microgouttes.  
      Dans une troisième partie, nous nous focalisons sur les lasers à colorant 
microfluidiques, qui sont l’application retenue pour le travail de cette thèse. Nous faisons 
un état de l’art et dressons un bilan sur les principaux axes de développement de ces lasers.  

1.1     Introduction  

1.1.1     Microrésonateurs optiques à mode de galerie à état 
            liquide 

Des propriétés optiques remarquables 
      Dépourvus de miroirs,  possédant des formes arrondies, déformables, les résonateurs à 
modes de galerie à état liquide sont des résonateurs peu ordinaires. Capturée à l’intérieur 
des gouttes grâce au phénomène de réflexion totale interne, la lumière tourne en rond et 
donne lieu à des résonances pour des longueurs d’onde précises, correspondant aux modes 
de galerie.  
 
      Trois aspects relatifs à la géométrie sphérique des gouttes rendent ces résonateurs 
propices à la génération de phénomènes optiques non-linéaires : 

- la perfection de la surface permet d’atteindre des facteurs de qualité Q élevés, 
- un effet de lentille convergente augmente la densité d’énergie du faisceau pompe, 
- des phénomènes quantiques dans les états électrodynamiques amplifient le gain. 

 
      L’état de surface du résonateur est régi par la tension interfaciale entre le liquide qui 
compose la goutte et le fluide environnant. En l’absence de perturbations externes, les 
défauts de surface sont ainsi maintenus inférieurs au nanomètre! Les pertes par diffusion à 
la surface sont donc minimes. D’autre part, le système à l’équilibre adopte la forme de plus 
faible énergie qui coïncide ici avec une sphère parfaite [de Gennes 05]. Le système prend 
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ainsi naturellement une forme qui optimise le confinement optique.  Ces caractéristiques 
permettent d’obtenir des facteurs de qualité très élevés : jusqu’à 108 démontrés 
expérimentalement pour des microgouttes d’eau contenant de la rhodamine 6G (Rh6G) 
[Lin 92]. 
 
      Par ailleurs, étant donné que l’indice du liquide de goutte est supérieur à celui du fluide 
environnant, pour un diamètre très supérieur à la longueur d’onde, les dioptres courbes de 
la goutte agissent comme une lentille convergente sur le faisceau de pompe. L’intensité de 
pompe est ainsi augmentée de deux ordres de grandeur [Serpenguzel 92 J. Opt. Soc. Am B]. 
 
      Enfin, les molécules constituant la goutte ne peuvent pas être considérées 
indépendamment de leur environnement.  Leurs propriétés sont influencées par la présence 
de la microcavité ce qui conduit, pour les molécules de colorant, à des taux d’émission 
spontanée et stimulée bien plus élevés aux longueurs d’onde de résonance de la cavité 
[Qian 86 Science, Campillo 91]. 
 
      Ces résonances sont observables dans le spectre de fluorescence des gouttes [Tzeng 84 
Opt. Lett. #7, Arnold 95, Kiraz 07] mais aussi dans les spectres lasers [Tzeng 84 Opt. Lett. 
#11], Raman [Snow 85, Qian 85, Qian 86 Phys. Rev. Lett.] ou lors de la génération de 
troisième harmonique par somme de fréquences [Acker 89, Leach 90, Leach 93]. Comme 
les applications développées au cours de cette thèse sont axées sur les lasers à colorant, 
nous allons nous attarder quelques instants sur les différentes réalisations de gouttes lasers 
dans l’air.  
 
Illustrations avec les gouttes lasers dans l’air 
      La mise en évidence d’un effet laser a été démontrée pour la première fois en 1984 
avec des gouttes d’éthanol contenant de la Rh6G [Tzeng 84 Opt. Lett. #11]. Réalisées sur 
des gouttes de 60µm de diamètre, les expériences rapportent une structure périodique dans 
le spectre d’émission, décalée vers le rouge par rapport au maximum de la fluorescence et 
montrent que ces pics sont en fait les manifestations d’un effet laser dans les gouttes. Ces 
premières observations ont ensuite été renforcées par d’autres travaux sur les 
caractéristiques particulières des spectres qui présentent de nombreuses raies, voire 
plusieurs peignes de raies et ce même pour des gouttes de diamètre inférieur à 16µm [Lin 
86, Lin 92, Knospe 04]. 
      La combinaison des propriétés optiques des gouttes citées précédemment permet 
l’utilisation, comme sources de pompe, de lasers pulsés ou continus et  rendent compte des 
faibles seuils lasers mesurés (Pseuil=104W/cm2 en pulsé [Lin 86] et 50W/cm2 en continu 
[Campillo 91]). 
      Le large domaine spectral d’émission, une propriété remarquable des lasers à colorant,  
a été exploré en changeant la nature du solvant et la molécule de colorant. Des effets lasers 
ont ainsi été observés dans des gouttes d’eau, d’éthanol, d’éthylène glycol et d’octane sur 
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une gamme spectrale couvrant tout le visible : 390nm à 400nm avec α-NPO, 400nm à 
415nm avec POPOP, 450nm à 460nm avec coumarin 460, 555nm à 600nm avec Rh6G et 
620nm à 640nm avec Rh6G  [Kwok 92, Lin 92, Braun 05, Azzouz 06].  
 
Production des cavités liquides 
      La dynamique de recherche sur les gouttes se retrouve dans la diversité des montages 
optiques. La majorité de ces travaux ont été réalisés sur un train de gouttes en chute libre. 
Un système de pot vibrant de type Berlung-Liu avec un orifice de quelques microns permet 
de générer les microgouttes [Berglund 73, Lin 90]. Le train de gouttes est ensuite excité 
par un faisceau laser et le signal optique est récolté par un spectromètre placé à 90° du 
laser de pompe (Figure 1.1(a)). Des variantes plus spécialisées ont aussi été développées 
pour faire de l’imagerie spectrale [Chen 93, Braun 05], mais l’élément de production des 
microgouttes reste identique. Ce générateur est tout à fait remarquable car il permet de 
produire des gouttes avec une très faible polydispersion (inférieure à 0.01%) [Lin 92]. 
Cette propriété est l’élément clé de la méthode d’identification absolue des modes de 
résonance développée par Eversole et al [Eversole 92]. Par contre, comme le temps 
d’interaction entre la goutte et le faisceau laser est très faible, cela oblige à moyenner le 
signal sur plusieurs minutes pour obtenir un spectre [Campillo 91]. 
D’autres systèmes ont été réalisés pour faire des mesures sur des gouttes uniques, retenues 
au bout d’une seringue [Chang 99, Pu 00 Opt. Lett. #7, Pu 00 Opt. Lett. #20] ou en 
lévitation [Azzouz 06]. 
 
Applications des microcavités à état liquide 
      En termes d’application, au-delà des seules sources lasers et des applications naturelles 
aux aérosols [Serpenguzel 92 Appl. Opt.], les gouttes peuvent, comme tout résonateur 
optique, être utilisées dans les télécommunications ou le traitement du signal. La 
déformabilité de la cavité est un atout puisqu’elle permet d’accorder continûment les 
modes de galerie sur de larges bandes (∆λ= 30nm [Kiraz 08 Phys. Chem. Chem. Phys.]). 
Cependant l’état liquide constitue également un défi à l’intégration en vue d’un 
développement industriel. Leurs homologues à état solide [Chiasera 10] bénéficient d’une 
plus grande stabilité et robustesse. 
Par contre, un atout propre aux gouttes est l’encapsulation, ce qui en fait des outils 
remarquables pour la chimie et la biologie. La spectroscopie [Symes 04]  ou la détection 
d’entités biologiques dans des gouttes [Tanyeri 08] sont des voies de recherche 
prometteuses.  
 
Défis futurs 
      Deux défis majeurs sont à relever pour l’étude des phénomènes optiques dans des 
gouttes et le développement d’applications : 

- résoudre le problème de l’évaporation, 
- développer des outils permettant de manipuler les gouttes. 
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      Premièrement, les dispositifs à l’air libre souffrent de l’évaporation des gouttes. Du fait 
de leur taille microscopique, les gouttes disparaissent en quelques minutes ce qui limite le 
temps d’étude, perturbe les propriétes optiques et empêche tout développement sophistiqué. 
Différentes solutions sont envisageables pour contrer ce problème : refroidir la température 
pour réduire la vitesse d’évaporation, fusionner des gouttes pour compenser les pertes ou 
mettre l’ensemble du système sous atmosphère à la pression de vapeur saturante pour 
contrôler l’évaporation. La troisième solution est la seule satisfaisante [Kiraz 07] mais elle 
est encombrante et contraignante. 
 
      Deuxièmement, la manipulation des gouttes dans l’air est délicate. Le montage du pot 
vibrant de type Berlung-Liu cité précédemment n’est qu’un dispositif de production de 
gouttes : il n’est pas fait pour guider les gouttes éjectées. Le dispositif où la goutte est 
retenue à l’extrémité d’une seringue est lui-aussi limité. La lévitation seule propose une 
voie intéressante. Le Laboratoire de Génie Electrique de Grenoble a mis au point une 
plateforme composée de microaimants permettant de produire et de mettre en lévitation des 
gouttes. La manipulation des gouttes par diélectrophorèse est en cours d’étude [Kauffmann 
09]. Il s’agit là d’une solution originale mais la technologie n’est pas simple d’accès, la 
maniabilité des gouttes reste à prouver et la question de l’évaporation demeure. 
 
      Jusqu’alors utilisés dans l’air, ces résonateurs pourraient également être étudiés dans de 
nouveaux environnements. Nous allons présenter dans la prochaine section une discipline 
récente, la microfluidique digitale, et analyser quelles réponses cette technologie peut 
apporter aux défis des microgouttes résonantes. 
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1.1.2     Apports de la microfluidique digitale 

Définitions 
      La microfluidique peut être définie, selon Patrick Tabeling, comme la science qui 
étudie « les écoulements de fluides simples ou complexes, mono- ou multiphasiques, dans 
des microsystèmes artificiels, c’est-à-dire fabriqués à l’aide des nouvelles technologies ». 
Les volumes mis en jeu dans une puce microfluidique classique vont du picolitre au 
microlitre. Etant donnés les débits typiques de quelques µL/min, un échantillon de 1mL 
peut servir à plusieurs séries d’expériences. 
En mécanique des fluides, le comportement des liquides est caractérisé notamment par le 
nombre de Reynolds Re qui représente le rapport entre les forces inertielles et les forces 
visqueuses, 
                                                               ηρUL=Re                                                      (1.1) 

avec ρ la masse volumique du fluide, η la viscosité, U la vitesse et L la longueur 
d’écoulement caractéristique. 
      Habituellement grand à l’échelle macroscopique, Re tend à devenir inférieur à l’unité 
dans un microcanal. Le système microfluidique n’est donc plus soumis principalement à 
l’inertie et à la gravité mais aux forces visqueuses (et capillaires).  
 
      La microfluidique en phase continue désigne les systèmes microfluidiques impliquant 
des fluides miscibles. A l’opposé, la microfluidique digitale regroupe les systèmes 
impliquant des fluides de différentes phases. La présence simultanée de deux phases 
liquides dans les canaux peut engendrer la formation de gouttes. La segmentation des 
phases pendant l’écoulement évoque une discrétisation qui a donné naissance au terme de 
microfluidique digitale.  
      La présence de gouttes dans les canaux change les lois d’écoulement linéaire de Stokes 
en phénomènes non-linéaires [Baroud 10]. La tension interfaciale γ entre les deux phases 
non-miscibles est une grandeur centrale du système. Le nombre capillaire Ca permet de 
comparer les forces de viscosités et les effets dus à la tension de surface : 

                                                                 
γ

µU
Ca =                                                          (1.2) 

avec µ la viscosité la plus importante des fluides impliqués dans le système, U est l’ordre 
de grandeur typique de la vitesse d’écoulement, γ la tension interfaciale entre les deux 
fluides. 
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Atouts de la microfluidique digitale 
      La microfluidique digitale comporte des possibilités uniques d’utilisation des 
microgouttes : 

- des techniques de génération de gouttes en série et intégrées, 
- des moyens inégalés de manipulation des gouttes, 
- une grande stabilité dans le temps. 

 
     Les générateurs de goutte sur puce offrent une grande souplesse. Ils permettent de 
produire des gouttes en flux continu [Thorsen 01, Anna 03] ou à la demande [Galas 09]. 
Leur capacité de production peut atteindre plusieurs milliers de gouttes par seconde (fgouttes 

~ 4kHz, [Ahn 06]) et ils sont directement intégrés à la puce microfluidique de sorte qu’ils 
peuvent être combinés avec d’autres composants (mélangeurs, trieurs, vannes etc.). 
 
      Les gouttes à la sortie des générateurs ne sont pas en chute libre, livrées à elles-mêmes. 
Les techniques de microfabrication en microfluidique permettent de réaliser de véritables 
circuits, réseaux complexes bidimensionnels le plus souvent mais qui peuvent également 
être tridimensionnels. Le circuit microfluidique permet de guider les gouttes à des 
emplacements spécifiques mais ce n’est pas tout. Des méthodes sont également 
développées pour atteindre un degré de manipulation toujours plus élevé : fusion contôlée 
de deux gouttes [Priest 06], division d’une goutte en deux parties [Link 04], double 
émulsion [Hennequin 09], tri à l’aide d’électrodes [Ahn 06],  aiguillage des gouttes sur des 
rails [Dangla 10], stockage dans un tableau alvéolé 2D (sorte de « puissance 4 » 
microfluidique) [Schmitz 09], boîte à outils optique pour un contrôle absolu [Baroud 07, 
Cordero 08], matrice d’électrodes pour une maîtrise totale par électromouillage [Fair 07, 
Fouillet 08]. 
 
      L’évaporation des gouttes est éliminée. Même si les matériaux utilisés sont perméables, 
le fait de plonger les gouttes dans un autre liquide prévient toute évaporation. Un système 
hybride microfluidique/capillaire a même été développé permettant de produire et stocker 
des microgouttes pendant plusieurs mois [Li 06 PNAS]. 

1.1.3     Objectifs du projet 

      Nous avons vu dans la section 1.1.1 que les microcavités à état liquide possèdent des 
propriétés optiques exceptionnelles (facteur de qualité très élevé, nombreux phénomènes 
d’optique non-linéaire observables) entraînant une grande diversité des applications. 
Jusqu’à présent, les études consacrées à ces résonateurs ont été réalisées avec des 
microgouttes dans l’air, ce qui présente un certain nombre de limitations pour des 
expériences de plusieurs minutes ou nécessitant un traitement plus élaboré.  
      La microfluidique digitale, qui consiste notamment à générer et manipuler des 
microgouttes, semble particulièrement bien adaptée pour l’étude physique de ces 
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résonateurs d’une part, et le développement d’applications multiples d’autre part. Les 
canaux, typiquement de quelques dizaines à quelques centaines de microns en largeur et 
hauteur, sont parfaitement adaptés aux dimensions des résonateurs : les sources lasers 
réalisées dans l’air ont des diamètres allant de 11µm [Biswas 89] à 1000µm [Azzouz 06]. 
De plus, malgré sa jeunesse (les premières réalisations datent de 2001 et 2003 [Thorsen 01, 
Anna 03]) la microfluidique digitale offre déjà des possibilités uniques de manipulation et 
de traitement des gouttes, sans contrainte temporelle (section 1.1.2). Ces atouts, au-delà des 
avantages qu’ils confèrent à l’étude optique des gouttes résonantes, doit permettre 
également d’intégrer et d’utiliser ces résonateurs dans les laboratoires-sur-puce. L’intérêt 
est immédiat : le champ d’application biochimique, qui est le plus opportun pour les 
microgouttes, est également le grand enjeu des applications de la microfluidique. 
 
      Le projet consiste en premier lieu à implémenter les microrésonateurs à état liquide en 
microfluidique digitale. A ce titre, les objectifs de ce travail peuvent être écrits comme : 

- concevoir et réaliser des microcavités à état liquide en utilisant les outils de la 
microfluidique digitale, 

- étudier les propriétés optiques de ces résonateurs à travers le développement de 
sources lasers sur puce, 

auxquels s’ajoute par extension : 
- explorer les voies connexes associant gouttes et optique. 

 
      Si la microfluidique digitale a connu un succès considérable ces dernières années, 
l’essentiel des travaux ont porté sur l’étude des écoulements des systèmes biphasiques ou 
sur des applications en biochimie. Et même si certaines réalisations impliquent des 
méthodes d’analyses optiques [Yadav 05, Hsieh 09], aucune n’utilise les gouttes comme 
cavités résonantes. Bien que hors du domaine microfluidique, le travail le plus proche a été 
réalisé au California Institute of Technology par le groupe américain de K. Vahala, 
spécialisé dans les microrésonateurs toroïdes ou discoïdaux. Hossein et al ont fait une 
étude des modes de galerie pour une goutte d’eau posée sur un piédestal dans une piscine 
d’huile [Hossein-Zadeh 06]. Ce travail met en évidence la présence de modes de galerie 
mais le dispositif expérimental n’est pas intégré et à l’instar du montage de goutte retenue 
au bout d’une seringue (section 1.1.1), les perspectives sont très restreintes. 
 
      Les gouttes générées en microfluidique jusqu’à présent n’ont jamais été réalisées dans 
la perspective de produire des microcavités optiques. Celles-ci requièrent des conditions 
spécifiques sur les indices optiques des liquides et la forme de la goutte, ce qui demande de 
repenser la génération de gouttes. Le premier travail consiste donc à étudier les systèmes 
de production de gouttes existants, cerner les paramètres physiques impliqués, sélectionner 
les matériaux appropriés, dessiner des géométries de canaux pour concevoir un générateur 
de cavités optiques liquides, puis le fabriquer et  le caractériser. 
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      Par la suite, les applications de ces cavités sont nombreuses. Nous avons opté pour le 
développement de sources lasers en raison du savoir-faire déjà présent au sein du groupe 
concernant les lasers à colorant microfluidiques [Kou 06, Galas 06 Thèse] ainsi que pour 
leur intérêt en spectroscopie. Ce travail consiste donc à générer des gouttes lasers, observer 
les modes de résonances et analyser les spectres. 
 
      L’expérience acquise en cours de thèse sur la production et la manipulation de gouttes 
permet également d’explorer d’autres voies associant gouttes et optique. En particulier, 
nous avons cherché en combinant des gouttes avec des lasers à colorant microfluidiques 
« classiques » à améliorer les propriétés de ces lasers à colorant d’une part, et à développer 
des méthodes d’analyse des gouttes d’autre part. 
 
      Lasers et méthodes intégrées d’analyse de gouttes sont utiles pour le développement 
des laboratoires-sur-puce. Afin de rendre compte de ces derniers aspects, nous allons 
maintenant expliciter le concept de « laboratoire-sur-puce », préciser le champ 
d’application « biochimique » et décrire les principales voies d’utilisation des microgouttes. 
Nous finirons avec l’état de l’art des microlasers à colorant microfluidiques afin de mieux 
cerner   quelles  sont   les   attentes et  pour  positionner les applications des gouttes  lasers 
réalisées dans le cadre de cette thèse. 

1.2     Laboratoires-sur-puce à gouttes 

1.2.1     Concept du laboratoire-sur-puce 

      Un laboratoire-sur-puce est un système (partiellement) miniaturisé qui permet un 
traitement multitâche d’un échantillon en faible quantité, typiquement quelques nanolitres. 
La puce microfluidique constitue tout ou partie du laboratoire-sur-puce. En effet, un 
équipement macroscopique externe est bien souvent nécessaire pour opérer le système. Le 
défi ultime est de s’affranchir des appareils macroscopiques pour réaliser un micro-
système d’analyse tout-intégré, couramment désigné sous l’acronyme anglais µTAS pour 
« micro-total-analysis system ». 
      D’un point de vue fonctionnel, les laboratoires-sur-puce sont structurés en plusieurs 
briques élémentaires traitant différentes tâches (Figure 1.1). En premier vient la 
préparation de l’échantillon depuis son milieu de prélèvement jusqu’au conditionnement 
pour isoler l’analyte d’intérêt. Ensuite les éléments cibles peuvent subir plusieurs 
traitements. La dernière étape consiste à analyser le produit final ou l’analyte d’intérêt. 
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Figure 1.1 Schéma fonctionnel d’un laboratoire-sur-puce. 
 
      L’atout le plus immédiat est la réduction de la quantité de réactifs mise en jeu qui 
permet d’étudier des échantillons en très faible quantité, de faire de nombreux tests sur un 
volume donné, de réduire les coûts. L’augmentation du rapport surface à volume améliore 
également le rendement dans les réactions. Pour la biologie, la microfluidique offre la 
formidable opportunité de faire des expériences à l’échelle de l’entité biologique unique, 
que ce soit une cellule, une bactérie, un virus ou une molécule d’ADN. 
 
      Ces atouts ouvrent un large champ d’applications aux laboratoires-sur-puce comme en 
témoigne la diversité des domaines industriels concernés (Figure 1.2) : 
 
Dans le domaine du biomédical : les laboratoires sur puces seraient utiles pour les 
diagnostics de premier secours et pour la thérapie. Dans les pays en voie de développement 
tout particulièrement, où des franges entières de population n’ont pas accès facilement à 
des laboratoires d’analyses, la portabilité des laboratoires-sur-puce permettrait de faire du 
dépistage de maladies sur le terrain [Yager 10]. En ce qui concerne l’aspect thérapeutique, 
deux grands axes prometteurs concernent le contrôle du processus de différentiation des 
cellules souches et le contrôle de la culture de tissus biologiques [Bettinger 10, Gupta 10, 
van Noort 10]. 
 
Dans le domaine des biotechnologies en protéomique et en génomique : la microfluidique 
permet de diminuer les quantités de produits utilisés. Ces domaines sont voués à avoir un 
grand impact industriel lorsque les techniques de séquençage seront arrivées à maturité, 
mais déjà des appareils utilisant des procédés microfluidiques ont vu le jour [Raindance 
Tech].  
 
Pour les procédés chimiques : l’ingénierie en procédé chimique pour la synthèse de micro 
et nano particules, ou encore de composants hors-équilibre. Ce dernier point requiert un 
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degré de contrôle inatteignable avec un système macroscopique mais rendu accessible en 
microfluidique  [Yoshida 08]. 
  
Pour la pharmacologie : la mise au point de médicaments est un procédé long sur plusieurs 
années et donc extrêmement coûteux. Pendant les phases de tests in vitro, la microfluidique 
pourrait être utilisée dans l’étude de la réponse cellulaire à un traitement, tout en réduisant 
la quantité de réactifs. 

 

       
Figure 1.2 Les laboratoires-sur-puce, un outil pluridisciplinaire présentant de nombreuses 
applications. 

1.2.2     Réalisations en microfluidique digitale 

      Les gouttes ont généré un intérêt bien au-delà des frontières de la mécanique des 
fluides, et chimistes et biologistes se sont emparés de ces petits objets pour leurs propres 
fins. En plus de la réduction du volume d’analyse, les microgouttes permettent de répondre 
à certaines carences de la microfluidique en flux continu.  
 
Les microgouttes présentent en effet plusieurs avantages. Elle permettent notamment de : 

- limiter la dispersion des réactifs, 
- accéder à des temps de mélange courts (~ ms), 
- éviter les problèmes de contamination avec la paroi des canaux. 

 
      Pour un système à phase unique, les réactifs se dispersent le long du canal. De plus, du 
fait du rapport élevé surface sur volume, l’adsorption en surface doit être contrôlée avec 
soin. La formation d’agrégats peut boucher les canaux ou entraîner la contamination des 
microcanaux.  Dans le cas des microgouttes, la dispersion est limitée, car les réactifs sont 
encapsulés dans le volume de la goutte. Le mélange à l’intérieur des gouttes peut être 
extrêmement rapide, de l’ordre de la milliseconde. Enfin, les réactifs ne sont pas adsorbés 
sur les parois des canaux, car ils ne sont pas en contact direct avec eux. Il existe en effet 
une fine pellicule d’huile qui recouvre le substrat (Chapitre 4). Cela évite d’une part la 
contamination de la puce et d’autre part la contamination des gouttes entre elles. Les 
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produits de la réaction restent à l’intérieur de la goutte, ce qui empêche les cellules ou 
solides issus de réactions d’adhérer aux parois.  
      L’encapsulation est le point clé des développements impliquant les gouttes. Des entités 
biologiques de toutes sortes peuvent être compartimentées dans des gouttes. Sur la Figure 
1.4(I), sont montrées des capsules contenant des protéines fluorescentes GFP (a) ou une 
cellule unique de cancer du sein vue en fluorescence (b) ou sous éclairage normal (c) [Tan 
06]. Cette facilité d’encapsulation conduit à de nombreuses possibilités en biologie : 
réaction d’amplification de brin d’ADN (« Polymerase Chain Reaction », PCR) et analyse 
génétique [Shim 09, Schaerli 09] ; études de réactions biochimiques, dont un exemple 
remarquable concerne l’étude des conditions de cristallisation des protéines membranaires 
développée par le groupe d’Ismagilov à Chicago (Figure 1.4(II)) [Zheng 03, Li 06 PNAS] ; 
synthèse de micro et nanoparticules (Figure 1.4(III)) [Xu 05]. Les réalisations impliquant 
les microgouttes sont extrêmement nombreuses. Il est possible de trouver un état de l’art 
dans les articles de revue de Song et al, de Griffiths ou Theberge et al [Song 06, Griffiths 
06, Theberge 10]. 
      Au regard des exemples cités ici, l’utilisation de techniques optiques (fluorophores, 
analyse aux rayons X) montrent que les liens entre optique et microgouttes sont déjà bien 
établis et soulèvent d’autres possibilités sur l’analyse de gouttes comme l’analyse et le tri 
sur puce de différents microréacteurs pour déterminer le nombre et la nature des éléments 
piégés. 
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1.3     Lasers à colorant microfluidiques 

      Nous allons présenter les lasers à colorant en soulignant leurs qualités en tant que 
sources optiques intégrées pour les laboratoires sur puce. Nous ne rentrons pas dans le 
détail de la physique des lasers, ou des propriétés des lasers à colorant. De nombreux 
ouvrages traitent déjà ces sujets en profondeur  [Siegman 85, Schäfer 90, Duarte 95]. 

1.3.1     Sources laser accordables sur tout le visible 

      Dans les lasers à colorant microfluidiques, le milieu amplificateur est une solution 
contenant des molécules organiques de colorant. En plus des niveaux électroniques, ces 
molécules présentent de nombreux niveaux d’énergie très proches les uns des autres 
correspondant aux différents états de rotation-vibration des molécules. L’effet laser peut 
avoir lieu à partir de ces niveaux en quasi-continuum, ce qui offre une plage d’émission de 
plusieurs dizaines de nanomètres pour un même colorant. Si l’on considère la gamme 
entière de colorants disponibles, la longueur d’onde des lasers à colorant peut couvrir tout 
le domaine du visible et même le début du proche infrarouge.  
 
 
      Cette propriété fait des lasers à colorant des sources précieuses pour la spectroscopie. 
Leur application est propice à l’analyse en biologie : l’observation du spectre d’absorption 
de l’eau montre en particulier une fenêtre optique sur la bande 300nm-800nm où le 
coefficient d’absorption de l’eau est très faible. Cela permet de limiter les pertes lors de la 
propagation du rayonnement dans un milieu biologique. 
      La miniaturisation et l’intégration des lasers à colorant en microfluidique est donc une 
voie prometteuse pour l’analyse optique dans les laboratoires-sur-puce. Au-delà du concept, 
ce qui a rendu leur mise en œuvre possible, ce sont les techniques de microfabrication en 
salle blanche et de manipulation des liquides offerts par la microfluidique. La circulation 
du colorant est le point essentiel du développement des microlasers à colorant. 
Premièrement, la possibilité de renouveler le milieu amplificateur par circulation continue 
de la solution de colorant dans les microcanaux permet d’éviter le photoblanchiment. 
Deuxièmement, et c’est là le point essentiel, le fait de pouvoir changer à volonté de 
solution, que ce soit le solvant, la concentration ou le colorant, donne la possibilité 
d’accéder à tout le potentiel d’accordabilité des lasers à colorant. 
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1.3.2     Etat de l’art des lasers à colorant microfluidiques 

      Nous allons faire l’état de l’art des lasers à colorant microfluidiques en nous limitant 
aux travaux antérieurs à septembre 2007. Les réalisations postérieures sur les lasers 
microfluidiques, publiées en cours de thèse entre septembre 2007 et septembre 2010, sont 
présentées dans les parties « Discussion » des chapitres 4 et 5 et comparées à nos résultats.  
      Nous ne traitons pas des lasers implémentés en microfluidique qui n’utilisent pas de 
colorant ou encore des microlasers à colorant hors microfluidique. Cette dernière catégorie 
est brièvement présentée en préambule dans l’article de revue de Li et Psaltis consacré aux 
microlasers à colorant microfluidiques [Li 08]. Dans la suite du manuscrit, certains de ces 
travaux seront évoqués ponctuellement pour souligner des méthodes alternatives ou pour 
comparer les performances.  
 
      Afin de rendre compte de la recherche sur les lasers à colorant microfluidiques, les 
différentes réalisations sont évoquées à travers trois axes : les architectures des cavités qui 
sont liées aux différentes technologies de microfabrication, les caractéristiques optiques et 
les applications. 
 
Architectures 
      Les réalisations de lasers à colorant microfluidiques sont basées sur des cavités Fabry-
Perot linéaires, des cavités Fabry-Perot en anneau et des systèmes type « Distributed Feed 
Back » (DFB). 
 
      La première réalisation de laser à colorant microfluidique a été démontrée en 2003 par 
Helbo et al [Helbo 03]. Le milieu à gain s’écoule dans un canal microfluidique en résine 
SU8. La cavité optique est constituée de deux miroirs métalliques plans horizontaux situés 
en bas et en haut du canal. Il est possible d’incorporer d’autres composants, tels qu’un 
mélangeur [Bilenberg 06] mais la résine SU-8 n’est pas le matériau le plus avantageux, 
cela pose notamment des problèmes d’étanchéité. D’autres cavités linéaires ont été 
fabriquées avec des fibres optiques aux extrémités clivées et métallisées [Kou 03, Kou 06, 
Galas 06 Appl. Phys. Lett.]. Cette technique  est avantageuse du fait de la facilité de mise 
en œuvre et de mise en application de ces lasers. En effet, la microfabrication consiste en 
deux étapes très simples : la métallisation de fibres optiques d’une part et le moulage des 
canaux et des emplacements pour les fibres d’autre part. Il est aussi possible de constituer 
un stock de miroirs ce qui réduit la fabrication d’un microlaser à la simple technologie de 
lithographie molle. Enfin, l’emploi du PDMS permet facilement l’intégration d’autres 
composants microfluidiques et l’émission horizontale permet d’exploiter le faisceau laser 
directement sur puce. 
      Deux schémas de cavité en anneau ont été réalisés également : une structure hybride 
PDMS-SU8 [Galas 05] fabriquée à partir de la technique de lithographie molle et une puce 
en verre dans laquelle les miroirs et canaux sont directement usinés grâce à l’exposition à 
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un rayon laser femtoseconde et un traitement HF [Cheng 04]. Dans cette dernière 
technologie, le principal atout est l’effet 3D mais l’équipement d’un laser femtoseconde est 
couteux.  
      Une alternative intéressante concerne les systèmes DFB. Fabriqués en SU8 ou en 
PDMS [Baslev 05, Li 06 Opt. Exp. #2, Li 06 Opt. Exp. #22, Peroz 06, Gersborg 06, 
Gersborg 07 Opt. Exp.], ces lasers permettent une émission horizontale, sont compatibles 
avec l’intégration d’autres fonctionnalités et présentent de bonnes qualités optiques. 
 
Caractéristiques optiques 
      Les critères de développement des microlasers sont l’émission monomode et la stabilité 
spectrale, l’accordabilité, la stabilité en intensité et le seuil de puissance de pompe.  
Les premiers microlasers à colorant fabriqués coïncident avec des cavités Fabry-Perot. 
Leur émission est multimode [Helbo 03, Vezenov 05, Kou 06] et bien qu’il suffise de 
réduire la taille de la cavité, aucune publication ne relate un laser monomode dans cette 
configuration. Par contre, plusieurs travaux sur les lasers DFB font état d’émission 
monomode [Baslev 05, Li 06 Opt. Exp. #2, Li 06 Opt. Exp. #22]. 
 
      L’accordabilité est réalisée par différentes méthodes. Sur une petite plage de quelques 
nanomètres, il suffit de varier la concentration de colorant [Galas 05] ; Sur une dizaine de 
nanomètres, il est possible de faire varier l’indice de réfraction du solvant ou encore de 
changer de cavité DFB [Gersborg 07 Opt. Exp.]. Pour de plus grands écarts, la gamme de 
colorants disponibles permet de sélectionner n’importe quelle longueur d’onde sur tout le 
visible. Un exemple de réalisation sur 60nm a été démontré de cette manière par Li et al 
[Li 06 Opt. Exp. #22]. 
 
      La stabilité en intensité n’est pas souvent commentée dans les publications, aussi il est 
difficile de tirer une conclusion générale sur l’ensemble des microlasers à colorant. Dans le 
cas des systèmes DFB, Li et al reportent une émission laser stable sur plus de 20min [Li 06 
Opt. Exp. #2] et Peroz et al de plusieurs heures [Peroz 06] mais cela ne renseigne que sur 
la présence ou non d’un effet laser, la stabilité en intensité n’est pas quantifiée. Basée sur 
nos propres mesures, nous estimons à 15% la variation de l’intensité des microlasers à 
fibres. Cette fluctuation est attribuée au laser de pompe et au jet de colorant. 
      Les travaux relatent des puissances seuils de 0.1 à 0.5µJ/impulsion [Galas 05, Li 06 
Opt. Exp. #2] mais l’utilisation de différentes grandeurs pour quantifier le seuil brouille la 
lisibilité générale. Certains l’expriment en fonction de la puissance de pompe, d’autres en 
fonction de la puissance absorbée, de l’énergie par impulsion ou encore de l’énergie par 
unité de surface. Il est possible de relier certaines de ces grandeurs : 
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avec Pmoyenne la puissance moyenne du laser de pompe, Eimpulsion l’énergie par impulsion, 
Trépétition et frépétition la période et la fréquence du train d’impulsions (T=1/f), Ilaser l’intensité 
du laser au niveau de la zone de pompage et Sspot le diamètre de la tache de focalisation du 
faisceau de pompe dans le milieu amplificateur. Mais il arrive souvent qu’il manque dans 
les publications une donnée pour faire les conversions. 
 
Applications 
      Le système le plus intégré jusqu’à présent a été démontré par Balslev et al où 
microlaser, guides d’onde et photodiodes sont rassemblés sur un même substrat [Balslev 
06] (Figure 1.9(a)). Ce dispositif permet de faire des mesures par absorption sur puce. 
Galas et al montrent une méthode de détection plus sensible par intracavité laser et 
rapportent une mesure de concentration à 10-6 mol.L-1 sur des solutions aqueuses de bleu de 
méthylène [Galas 06 Appl. Phys. Lett.]. Cette technique utilise astucieusement le fait 
d’avoir la cavité optique sur puce pour insérer deux canaux à l’intérieur du résonateur : 
l’un pour le milieu actif à colorant, l’autre pour l’échantillon d’analyse.  
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1.3.3     Axes de développement des lasers à colorant 
            microfluidiques 

      Au vu de l’état de l’art, pour que les lasers à colorant microfluidiques atteignent 
pleinement leurs capacités, trois aspects nécessitent des développements : 

- l’intégration globale du système, 
- la méthode d’accordabilité, 
- les applications. 

 
      Il existe à l’échelle macroscopique des lasers à colorant ou des oscillateurs 
paramétriques optiques qui permettent d’avoir une grande accordabilité. Ces systèmes sont 
plus onéreux que les puces microfluidiques, ce qui laisse un intérêt certain aux microlasers 
à colorant, même avec leur équipement annexe. Mais il ne faut pas se contenter de cet état 
et il est intéressant de pousser plus avant le concept d’intégration totale du système. En 
effet, l’intégration et surtout la compacité du système global définissent la portabilité qui à 
son tour détermine le type d’utilisateur. Il y a donc un lien entre la taille et l’utilisation. Un 
équipement encombrant ne quittera pas le laboratoire d’analyse. Une mallette pourra être 
utilisée par un spécialiste mobile ou un particulier à la maison, tandis qu’enfin une simple 
puce est accessible à tout le monde. Il est donc intéressant d’obtenir le système le plus 
compact possible.  
      Deux éléments sont directement concernés : le pousse-seringue et le laser de pompe. 
L’activation des fluides n’est pas le plus critique, on peut imaginer comme substitut un 
pompage péristaltique [Galas 05], par capillarité [Gersborg 07 Opt. Exp.] ou simplement 
utiliser la diffusion [Gersborg 07 Appl. Phys. Lett.].  L’intégration du laser de pompe est 
plus significative. Les lasers de pompe sont généralement des Nd:YAG pulsés doublés en 
fréquence. Ceux que nous utilisons sont peu encombrants, la tête laser et l’alimentation 
électrique (sans tenir compte des batteries) tiennent dans un volume d’environ 
15x10x10cm3. Ce volume est déjà compatible avec le format « mallette », mais un effort 
pour intégrer la pompe directement sur puce serait appréciable. Cela signifie abaisser le 
seuil du laser microfluidique pour espérer un pompage par diode ou bien envisager une 
méthode de pompage alternative. Cet axe de recherche est traité dans notre groupe par 
Sébastien Méance, qui travaille sur une méthode de pompage par 
électrochimieluminescence [Méance 11]. Non seulement gagner de l’espace permettrait 
d’ajouter d’autres composants et d’augmenter la portabilité mais cela permettrait aussi 
d’abaisser le coût en supprimant le recours à un laser pour pomper le milieu à gain. 
 
      Les lasers à colorant ont un énorme potentiel d’accordabilité. Différentes méthodes ont 
jusqu’à présent été mises au point pour montrer qu’il est possible de couvrir tout le visible. 
Mais il reste un point souvent négligé, à tort : la fréquence de commutation de la longueur 
d’onde. Cet aspect est essentiel pour réaliser un outil d’analyse performant. Avoir un 
système qui permette de balayer rapidement le spectre permet de faire une grande diversité 
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d’analyses de manière approfondie. De ce point de vue, les méthodes actuelles sont 
relativement peu pratiques (changement de solutions ou de cavités) et le temps de 
commutation, de l’ordre de quelques secondes [Galas 05], est très lent. 
 
      Enfin, les travaux sur les applications des lasers microfluidiques sont à ce jour peu 
nombreux. Même s’il reste plusieurs points techniques à améliorer avant d’obtenir des 
microsystèmes tout intégrés, il est nécessaire de faire un effort pour développer les 
applications. Confronter l’instrument d’analyse à la réalité le plus tôt possible permettra de 
l’affûter et de prendre en compte en amont des problèmes autres que physiques. 
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1.4     Conclusion 

      Les microgouttes peuvent se comporter comme des résonateurs optiques et présenter 
des facteurs de qualités très élevés. Leur étude, jusque là confinée aux microgouttes dans 
l’air, trouve un nouveau terrain d’exploration à travers la microfluidique digitale. 
      Premièrement, la microfluidique digitale offre des moyens uniques en terme de 
génération et de manipulation des gouttes. Ceci ouvre des possibilités quant au contrôle  
des sytèmes optiques : variation des indices du résonateur et de son environnement, 
variation de la taille du résonateur, couplage entre deux gouttes ou entre un guide d’onde et 
une goutte.  
      Deuxièmement, la microfluidique digitale touche de nombreux domaines 
d’applications : chimie, biomédical, entreprises pharmaceutiques. Les microgouttes sont en 
effet des microchambres permettant l’encapsulation, le transport de composants et le 
criblage à haut débit. Ces qualités les rendent très prisées dans les laboratoires-sur-puce. 
Dans cette perspective, les gouttes résonantes peuvent trouver des applications en 
spectroscopie Raman ou encore dans la fabrication de nouvelles sources laser.  
 
      De ce foisonnement de possibilités résulte notre travail sur les microcavités liquides 
résonantes et la microfluidique digitale. Après un rappel sur quelques points théoriques 
concernant les modes de galerie (Chapitre 2) et la présentation des techniques de 
microfabrication et du banc expérimental (Chapitre 3), les résultats sur la génération de 
gouttes seront présentés avec une section spécialement consacrée aux résonateurs liquides 
(Chapitre 4). Pour finir, nous rapporterons les applications développées pour les cavités 
résonantes sous la forme de gouttes laser (Chapitre 5) et celles associant microgouttes et 
microcavité Fabry-Perot (Chapitre 6). 





 

 

 
 

 
CHAPITRE 2 

 
 
 
 

Notions théoriques sur les modes de 
galerie, modèle de l’effet laser dans les 

gouttes de colorant 
 
 
 
2.1 Mode de galerie  
 2.1.1 Mode galerie du point de vue de l’optique géométrique 

 2.1.2 Mode de galerie décrit par le biais de l’eikonale  

 2.1.3 Facteur de qualité Q 

2.2 Modèle de l’émission laser  
 2.2.1 Expression de la puissance laser de sortie 

 2.2.2 Effet de « spatial hole burning » 

 2.2.3 Allure du spectre d’émission d’une goutte laser 

2.3 Conclusion



Chapitre 2 : Notions théoriques sur les modes de galerie, modèle de l’émission laser dans 
les gouttes de colorant  
 

 - 26 - 

 
 
 Ce chapitre énonce les éléments de théorie nécessaires à la caractérisation des 

modes de galerie dans un résonateur sphérique et de l’effet laser dans des gouttes de 
colorant. 
      Dans une première partie, nous faisons une brève description des modes de galerie en 
optique géométrique puis nous utilisons la méthode de l’eikonale. Cette méthode semi-
classique permet de retrouver les principaux résultats sur les positions des modes de 
résonance et les différents intervalles spectraux, sans entrer dans le formalisme plus 
abstrait de l’approche ondulatoire.  
     Dans une seconde partie, nous présentons un modèle de l’émission laser dans les 
gouttes de colorant et analysons les implications sur la forme du spectre laser. 

2.1     Mode de galerie 

      Les modes de galerie sont également référés en anglais sous deux appellations : 
Morphology Dependant Resonances (MDR) et Whispering Gallery Modes (WGM). La 
première met en valeur l’importance des indices de réfraction, de la forme et de la taille du 
résonateur. La deuxième tire son origine d’un lieu : la galerie circulaire sous le dôme de la 
cathédrale Saint-Paul, à Londres, où ont été menées les premières expériences sur ce 
phénomène.  
      Depuis fort longtemps, dans cette galerie, il a été remarqué que deux personnes 
pouvaient s’entendre quelle que soit leur position et sans avoir besoin de crier… murmurer 
suffit. John William Strutt (Lord Rayleigh) identifia le phénomène de propagation guidée 
des ondes acoustiques le long de la paroi [Rayleigh 77] et publia en 1910 The Problem of 
the Whispering Gallery [Rayleigh 10] (il est intéressant de remarquer que cette galerie 
reçut la visite d’autres scientifiques d’exception, notamment Sir C. V. Raman [Raman 21]).  
      La première observation des modes de galerie a donc été faite en acoustique. Le 
phénomène en optique fut étudié par G. Mie à travers les résonances dans le spectre de 
diffusion de billes diélectriques sphériques [Mie 08]. 

2.1.1     Mode de galerie du point de vue de l’optique 
            géométrique 

      Une première manière d’aborder ce phénomène est de le considérer sous l’angle de 
l’optique géométrique. Cette approche est justifiée en raison du diamètre des gouttes 
produites durant la thèse, autour de 100µm. Cette section suit en particulier l’approche 
adoptée par F. Treussart dans son introduction aux modes de galerie [Treussart 97]. 
      Sous certaines conditions, les rayons peuvent être piégés dans une goutte. Ils subissent 
des réflexions totales internes à l’infini (cas idéal sans perte) et définissent ainsi un mode 
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de galerie. Pour obtenir cette configuration, le faisceau lumineux à l’intérieur de la goutte 
doit se propager sous une incidence i supérieure à l’incidence critique ic, définie par 

( ) 12sin NNic = , où N1 représente l’indice du liquide de goutte et N2 celui du liquide 

environnant. A partir d’une source extérieure à la goutte, il est impossible de piéger un 
rayon par une réfraction simple du milieu 2 vers le milieu 1, mais cela peut se faire via un 
couplage optique. Une autre possibilité, si le milieu 1 est un milieu actif, est de générer la 
lumière directement à l’intérieur de la goutte. Les rayons satisfaisant la condition sur 
l’angle critique sont maintenus enfermés. 
      Les rayons successivement réfléchis pour un mode donné restent dans le même plan 
d’incidence. La Figure 2.1 illustre la trajectoire d’un rayon dans un mode de galerie, vue 
dans le plan de propagation (a) et en perspective (b). 
  

 
Figure 2.1 (a) Propagation d’un rayon lumineux dans un résonateur circulaire selon 
l’optique géométrique, définition des angles complémentaires i et j, la caustique est 
représentée par le cercle tracé en pointillés, (b) moment angulaire L associé à un mode de 
galerie et sa projection M sur l’axe polaire. 
 
      Les rayons décrivent des trajectoires polygonales à l  sommets, de demi angle au 
centre lπ≈j . Leur enveloppe forme un cercle de rayon ( )jar cos1 =  (dans la limite 

arNNa << 112. , a rayon de la goutte), appelée caustique intérieure (Figure 2.1(a)). 

Quand l’angle d’incidence i est petit, les rayons pénètrent profondément dans la sphère. Au 
contraire, pour i grand, les rayons sont à l’incidence rasante et se propagent le long de la 
surface.  
      Si, à chaque tour, les rayons repassent au même point en phase, ils interfèrent 
constructivement (dans le sens de l’optique ondulatoire) et la lumière se trouve confinée 
dans un mode de galerie. D’un point de vue géométrique, dans le cas des trajectoires 
polygonales, la condition de retour en phase s’écrit : 

 

                                                  ( ) λpjaN =sin21l ,                                                         (2.1) 
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 avec λ la longueur d’onde dans le vide et p un entier supérieur ou égal à l  (pour rester 
dans le cadre de l’optique géométrique). Dans le cas précis où p = l , et pour nos 
expériences (N1=1.436, a =50µm, λ=600nm, l =751), l’équation (2.1) devient 

( ) ll ≈= ππλπ sin2.1 aN . L’approximation ( ) ll ≈πsin  est équivalente à prendre le 

rayon de la caustique ar ≈1
. Cette situation correspond donc à la limite des incidences 

rasantes.  
 
      Nous allons dans la prochaine section étudier une approche plus complète, qui permet 
de voir qu’il existe d’autres nombres caractérisant les modes et de tenir compte de la 
polarisation. 

2.1.2     Mode de galerie décrit par le biais de l’eikonale  

      Dans la suite sont rapportés les caractéristiques des résonances à mode de galerie. Ces 
caractéristiques peuvent être déterminées à partir de l’approche eikonale ou bien de 
l’optique ondulatoire. Le problème du point de vue purement ondulatoire étant assez 
complexe, le raisonnement de l’eikonale a été privilégié. Les principales étapes de ce 
raisonnement sont donc rapportées afin de déterminer les indices de quantification et les 
positions spectrales des modes de galerie. Le développement de l’optique ondulatoire est 
abordé en fin de section pour ajouter une précision sur l’expression du champ E 
asymptotique, et introduire une analogie du problème optique avec la situation d’une 
particule quantique plongée dans un potentiel central. Il est possible de trouver le détail des 
calculs et des approximations utilisées dans plusieurs ouvrages [Treussart 97, Heebner 08, 
Chiasera 10]. 
 
Indices de quantification 
Détermination des indices 
      Une façon relativement simple d’obtenir les principaux résultats concernant les 
caractéristiques des résonances à mode de galerie est d’utiliser l’approche semi-classique 
de l’eikonale. La phase du champ électromagnétique S peut être définie en tout point par : 

                                                           ( ) ∫=
r

r
dsNkrS

0
10 ,                                                    (2.2) 

où l’intégrale est prise le long d’un rayon passant par les points r0 et r, et où k0 représente 

le vecteur d’onde dans le vide. Dans la limite où la longueur d’onde est courte à l’échelle 

des variations de l’indice N1(r), approximation dite de l’eikonale, S obéit à [Treussart 97]: 
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qui, en coordonnées sphériques, devient : 
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Il est possible d’écrire S en une somme de trois fonctions aux variables séparées, 
( ) ( ) ( )ϕθ 321 SSrSS ++=  [Goldstein 80]. Deux équations régissant S2 et S3 peuvent 

directement se déduire des propriétés de conservation du moment angulaire SrL ∇×=  au 
cours du mouvement, (valable comme la goutte est supposée parfaitement sphérique) 
(Figure 2.1(b)) : 
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En remplaçant les équations (2.5) dans (2.4), on obtient l’équation radiale : 
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Il s’ensuit qu’une période sur chacun des degrés de liberté correspond à un déphasage ∆Si 
donné par : 
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2  et a est le rayon du résonateur. Des 

déphasages supplémentaires ont été ajoutés pour tenir compte des réflexions totales [Born 
80] et des passages de l’onde par la caustique [Landau 69]. 
 
      Un mode de galerie correspond à un retour en phase de l’onde sur elle-même ce qui 
conduit à imposer aux différentes phases partielles ∆Si d’être des multiples entiers de 2π. Il 
en résulte la quantification d’un mode de résonance par les trois indices angulaire, azimutal 
et radial nm,,l  : 
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Domaine de variation des indices de quantification 
Paramètre de taille x. 
Le paramètre de taille x est une grandeur très utilisée pour caractériser les résonateurs. Il 
est défini par : 

                                                                  
λ
πa

x
2=                                                           (2.9) 

avec a le rayon du résonateur et λ la longueur d’onde dans le vide. 
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Indice angulaire l .  
Par définition le moment angulaire L vaut r1k0N1, avec r1 le rayon de la caustique interne. 
Par ailleurs, du fait de la condition de réflexion totale i > ( ) 12sin NNic = , le rayon r1 est 

compris entre deux valeurs aN2/N1 et a . 
Ceci conduit à l’encadrement suivant pour l  : 

                                                        xNxN 12 21 <+< l .                                                (2.10) 

 
Indice azimutal m.  
Cet indice correspond à la projection du moment cinétique  sur l’axe polaire (point M, 
Figure 2.1(b)). Il est ainsi encadré par :  
                                                                  ll ≤≤− m ,                                                   (2.11) 
 
Indice radial n.  
L’indice radial n est également relié à l  par l’équation 2.8  ce qui conduit à l’encadrement : 
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      Pour donner une idée des valeurs del , m  et n , considérons des gouttes de diamètre 
50µm ou 100µm d’éthylène glycol (indice N1=1.436) dans de l’huile fluorée FC40 (indice 
N2=1.290), à la longueur d’onde λ=600nm : 
   - pour une goutte de 50µm de diamètre : 375338 ≤≤ l  ; 375375 ≤≤− m  ; 271 ≤≤ n , 
   - pour une goutte de 100µm de diamètre : 751676 ≤≤ l  ; 751751 ≤≤− m  ; 551 ≤≤ n . 
Ainsi dans notre cas, les modes l  sont très supérieurs à 1. Les modes d’ordres radiaux n=1, 
2, 3 sont les modes les plus confinés, ce sont donc les modes les plus susceptibles de laser. 
 
Spectre des modes de galerie 
Positions des résonances 
      L’expression générale de la position des résonances en terme de paramètre de taille 
pour les gouttes peut être approximée par : 
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avec 12 NNP = si le mode est polarisé TM (direction du champ E parallèle au plan 

d’incidence), 21 NNP = si le mode est polarisé TE (direction du champ E normal au plan 

d’incidence), et e l’ellipticité du résonateur.  
      L’expression (2.13) contient deux termes : l’un dépendant de e et l’autre indépendant 
de e. Le premier terme donne les positions des fréquences de résonances dans le cas d’une 
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sphère parfaite. Il est établi pour les modes tels que n est petit (n = 1, 2, voire 3) et l  grand 
(supérieur à quelques centaines), à l’aide de l’équation (2.8) et en faisant un 
développement limité de la fonction f -1 [Hanumegowda 05]. Comme la sphère est parfaite, 
on remarque qu’il n’y a pas de dépendance en m, projection de L sur l’axe (Oz), des 
fréquences de résonances. 
      Le second terme indique l’effet d’une légère ellipticité du résonateur sur les positions 
des résonances. En effet, les gouttes ne sont pas toujours des sphères parfaites, elles 
peuvent facilement se déformer. Au cours de l’écoulement, elles peuvent ainsi perdre 
complètement leur caractère sphérique en venant épouser la forme du canal ou lorsqu’elles 
rencontrent un obstacle. Dans le cas d’un système à fort nombre capillaire, la goutte subit 
de faibles contraintes qui entraînent une légère déformation. On peut approximer sa forme 
à un ellipsoïde d’ellipticité ( ) arre ep −= , où rp et re sont les rayons polaire et équatorial. 

En raison de cette déformation, le plan d’incidence n’est plus conservé, il s’ensuit une lente 
précession de l’orbite comme le montre la Figure 2.2. 
      Du fait de l’ellipticité, la circonférence du résonateur diffère de 2πa ce qui change la 
condition de résonance. A l  et n  fixés, le déplacement relatif  de la fréquence  pour une 
valeur m fixée  est donnée par [Treussart 97] : 
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Figure 2.2 Déformation ellipsoïdale de la goutte et précession de l’orbite. Le disque rouge, 
à gauche, représente le volume global de l’ellipsoïde dans lequel se propage le mode de 
galerie. Les deux cercles entrecroisés, à droite, représentent deux trajectoires distinctes, 
inclues dans le disque, au cours de la précession de l’orbite. 
 
Détermination des intervalles spectraux 
      L’équation (2.13) permet de dégager les principaux caractères du spectre des modes de 
galerie. Le plus important est la pseudo-périodicité de ce spectre vis-à-vis del , avec 
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11 Nx ≈∆∆ l , ce qui correspond, en fréquence, à un pseudo-intervalle spectral libre (ISL) 

qui n’est autre que l’inverse du temps mis par la lumière pour faire un tour :  
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∆
∆≡
l

.                                                  (2.15) 

      Cela suggère une analogie avec un résonateur Fabry-Perot en anneau de longueur 2πa, 
dans lequel l  serait l’ordre du mode longitudinal (équation (2.1)). Dans cette analogie, les 
nombres n et l  - |m| apparaissent comme les modes transverses. 
L’écart entre deux modes de mêmes nombres quantiques et de polarisations différentes est 
donné par : 
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qui est indépendant des nombres quantiques et est du même ordre de grandeur que 
l’intervalle spectral libre. Pour N1=1.436 et N2=1.29, on a : 
                                                         44.0×=∆ − ISLTETMν  .                                          (2.17) 
Quand l’ordre radial n change d’une unité, on a : 
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L’intervalle en fréquence correspondant est de l’ordre d’une dizaine de ISL pour l ~ 700, 
et décroît lorsque n augmente.  
 
Pour l >>l -|m|, la séparation en fréquence entre deux modes qui ne diffèrent que d’une 
unité de m, est donnée par : 
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ou encore en fonction de l’ISL : 

                                                             ISLe
m
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 .                                                 (2.21) 

 
      La dégénérescence de Kramers entre les modes ±m (modes tournant en sens contraires) 
subsiste car la symétrie de révolution est en théorie préservée mais un mécanisme interne 
de rétrodiffusion de la lumière lève en général cette dégénérescence résiduelle [Treussart 
97]. 
 
      Les modes les mieux confinés radialement sont ceux de n = 1 ; angulairement, les 
modes les mieux confinés sont ceux pour lesquels |m| = l , c’est-à-dire dont l’extension 
hors du plan équatorial (en θ) est minimale. Le Tableau 2.1 donne les valeurs des 
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intervalles spectraux pour des gouttes d’éthylène glycol (N1=1.436) dans du FC40 
(N2=1.29) avec deux rayons de gouttes différents (25µm et 50µm), deux longueurs d’onde 
(600nm et 665nm) et une ellipticité de 1%. 

 

 
Tableau 2.1 Intervalles spectraux pour les différents modes l, m et n et entre les 
polarisations TE et TM. 
 
Les tailles ont été choisies en fonction des gouttes que nous avons produites sur puce, et les 
longueurs d’onde en fonction des colorants testés. Il est intéressant de noter que la densité 
de modes, tous modes confondus, est de l’ordre de 1 mode tous les 10 GHz/0.015nm pour 
une goutte légèrement elliptique ou de 500GHz/0.5nm pour une goutte parfaitement 
sphérique. 
 
 
Le problème électromagnétique exact 
 
      L’utilisation de l’optique ondulatoire permet de retrouver l’expression des positions des 
modes résonnants. Il apparaît alors que l’expression 2.13 établie avec la méthode de 
l’eikonale a une erreur relative inférieure à 1% [Treussart 97].  
 
      Par ailleurs, l’approche ondulatoire permet également de déterminer l’expression 
asymptotique du champ E, qui dans le cas d’un mode TE confiné (n=1, l =|m|) a des 
représentations radiale et orthoradiale très proches de gaussiennes (Figure 2.3). Son 
expression peut ainsi être approximée au produit de deux gaussiennes [Treussart 97] : 
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de la base orthonormée ( )ϕθ uuur ˆ,ˆ,ˆ  liée aux coordonnées sphériques.  

 



Chapitre 2 : Notions théoriques sur les modes de galerie, modèle de l’émission laser dans 
les gouttes de colorant  
 

 - 34 - 

 
Figure 2.3 Amplitudes approximées des dépendances radiale et angulaire du mode le 
mieux confiné (n=1, l =|m|) pour un résonateur de rayon 25µm : dépendance radiale à 

gauche approximée par une gaussienne de largeur à 1/e de ~( ) 1

31

2
1 Nπλ+l  ; à droite 

dépendance orthoradiale, approximée par une gaussienne de largeur l22 (radian). 

 
Analogie quantique 
 
      Il est intéressant de faire un parallèle entre le problème d’optique et  la situation d’une 
particule quantique plongée dans un potentiel central. La résolution par la méthode de 
Hansen, de l’équation de Helmholtz vectorielle à laquelle s’applique le champ E, conduit à 
des solutions se construisant sur des fonctions f qui obéissent à l’équation radiale 
[Treussart 97] : 
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Il s’agit d’une équation de Riccati-Bessel dont les solutions sont bien connues. Il est 
intéressant de remarquer qu’elle est analogue à l’équation de Schrödinger d’une particule 
de masse m plongée dans un potentiel effectif : 
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La Figure 2.4 est la représentation graphique de l’équation 2.25 au niveau de l’interface 
goutte-huile. Ce pseudo potentiel prend en compte la discontinuité de l’indice de réfraction 
N1-N2 à la surface de la sphère et sa courbure. Il faut noter que, à la différence du problème 
en mécanique, le potentiel dépend de k0 donc de l’énergie. La valeur de l’énergie définit les 
deux points de rebroussement, r1 et r2  pour lesquels l’impulsion de la particule s’annule et 
qui sont associés dans l’image semi-classique aux positions des caustiques respectivement 
intérieure et extérieure. 
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Figure 2.4 Allure du potentiel effectif Veff pour la particule quantique équivalente et points 
de rebroussement correspondant au niveau d’énergie fondamental E1 pour N1=1.43, 
a=25µm et l =360. 
 
      La fonction d’onde associée à la particule adopte des comportements très différents en 
fonction de r (Figure 2.5) : 

- pour r<r 1, elle est évanescente, 
- pour r1<r<a , elle est dans un état quasi-liée, 
- pour a<r<r 2, elle est à nouveau évanescente, 
- pour r2<r , elle est oscillante. 

 

 
Figure 2.5 Schémas représentant la fonction d’onde normée des états quasi-liés dans le 
potentiel effectif Veff, pour n=1 (a) et n=7 (b). La droite en trait noir plein désigne la 
frontière r=a. 

 
Les domaines r<r 1 et a<r<r 2 sont les domaines classiquement interdits, d’où la 
décroissance exponentielle. La particule peut être piégée dans la « poche » de potentiel 
entre r1 et a et, à la résonance, c’est-à-dire lorsque les conditions de retour en phase de la 
particule entre r1 et a sont satisfaites, la particule se trouve dans un état « quasi-lié ». 
Puisque le domaine d’énergie associé aux états quasi-liés est borné, il n’existe qu’un 
nombre fini de valeurs de n accessibles. Sur la Figure 2.5(a), la fonction d’onde tracée pour 
n=1, montre un seul maximum, confiné le long de la surface tandis que sur la Figure 2.5(b), 
la fonction d’onde tracée pour n=7 présente sept extrema, le plus intense est également  le 
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plus éloigné de la surface. Le volume total rempli par ce mode est plus grand que celui 
pour n=1. On remarque également, au-delà de r2, les oscillations de la fonction d’onde. La 
proximité de l’abaissement de la barrière (après r2) engendre des pertes par effet tunnel. 
Les oscillations sont beaucoup plus importantes pour n=7 que pour n=1, ce qui correspond 
à l’augmentation exponentielle des pertes pour n croissant. 
 
Visualisation des modes de galerie 
 
      La Figure 2.6 illustre schématiquement la structure des modes de galerie se propageant 
dans une goutte assimilée à une sphère parfaite. 
  

 
Figure 2.6 Représentations schématiques du vecteur de Poynting d’une onde se 
propageant dans les modes de galerie d’une goutte : pour le mode fondamental (a), pour 
les modes n=1 et différents indices m (b), pour les modes |l -m|=0 et différents indices n 
(c). 
 
La Figure 2.6(a) est une vue équatoriale représentant le mode fondamental n=1, |l -m|=0. 
L’essentiel du champ est confiné dans un espace le long de la surface, un seul maximum 
est présent. 
La Figure 2.6(b) montre des coupes longitudinales pour des modes n=1 et |l -m|=1 ou|l -
m|=3. L’énergie est répartie différemment selon l’angle θ. La Figure 2.6(c) enfin représente 
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l’énergie pour différents modes radiaux où l’on remarque des maxima localisés plus en 
profondeur dans la sphère. 
La Figure 2.6(a) reprend également les différents régimes de propagation de la lumière : à 
l’intérieur du résonateur, en dessous de la caustique interne r1, les rayons se propagent peu, 
ils subissent une décroissance exponentielle correspondant à l’onde évanescente. Entre la 
caustique interne et le dioptre, les rayons dans les modes de galerie sont en propagation 
guidée et circulent sans fin dans le résonateur. Entre le dioptre et la caustique externe r2, à 
nouveau, la lumière subit une décroissance exponentielle. Par contre, au-delà de la 
caustique r2, la lumière se propage librement dans l’espace dans toutes les directions.  

2.1.3     Facteur de qualité Q 

      Le facteur de qualité d’un résonateur est une mesure de la finesse de la résonance 
rapportée à sa fréquence centrale. Le facteur Q est défini formellement comme le ratio de 
l’énergie piégée dans le résonateur sur l’énergie perdue à chaque cycle optique : 
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D’autres relations utiles pour le calcul de Q sont : 
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avec λνω ,,  la position en pulsation, en fréquence et en longueur d’onde de la résonance,  
λνω ∆∆∆ ,,  leur largeur associée, 

                                                                  mFQ = ,                                                       (2.28) 

avec m un entier tel que πω 2mTR =  (TR est le temps que met l’onde pour faire un cycle) et 

F la finesse du résonateur. 
 
      Pour comprendre la signification physique du facteur Q, nous considérons le nombre 
de cycles réalisé par l’énergie dans le résonateur avant d’être atténuée d’un facteur 1/e. Si 
nous définissons N1/e comme le nombre de cycles au bout duquel on atteint cette situation, 
on obtient [Heebner 08]: 
                                                              eRNTQ 1ω= .                                                     (2.29) 

Q apparaît ainsi comme le nombre d’oscillations du champ avant que l’énergie ne soit 
atténuée d’un facteur 1/e.  
 
      Pour un résonateur à mode de galerie isolé (sans couplage optique), le facteur de 
qualité intrinsèque Q0  est défini par trois différentes sources de pertes indépendantes : les 
pertes par diffraction, les pertes par absorption et diffusion en volume, et les pertes par 
absorption et diffusion en surface auxquelles sont associés les facteurs de qualité Qdiff, Qvol 
et Qsurf respectivement. Q0 est relié à ces facteurs par la relation : 
                                                      1111

0
−−−− ++= surfvoldiff QQQQ .                                           (2.30) 
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      Les pertes par diffraction sont liées à la courbure de la surface. Elles sont donc 
inhérentes à la taille de la goutte quel que soit le matériau. Elles correspondent aux fuites 
d’énergie à travers la barrière de potentiel (Figure 2.4). Le champ associé au mode de 
galerie redevient propageant au-delà de la caustique extérieure (Figure 2.6(a)). En utilisant 
l’approche semi-classique, il est possible de déterminer Qdiff [Treussart 97] : 
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avec ( ) ( )yyyg 1cosharg1 2 +−−= , x le paramètre de taille et l l’indice angulaire. 

En utilisant l’équation (2.13), on peut montrer la dépendance de Qdiff en n et en polarisation 
TE ou TM. Il apparaît que Qdiff décroît lorsque n augmente et que, pour un mode donné, le 
facteur de qualité associé à la polarisation TE est légèrement meilleur que celui associé à 
TM (~ facteur 2). 
La Figure 2.7 tracée avec l’équation 2.31 montre l’évolution de Qdiff en fonction du 
paramètre de taille x  puis est retracée pour différents rayons de gouttes et pour les indices 
N1=1.436, N2=1.29.  
 

 
Figure 2.7 Dépendance de Qdiff en fonction du paramètre de taille puis pour différents 
rayons de gouttes 50µm (i), 25µm (ii) et 5µm (iii). 
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Il apparaît tout de suite des valeurs gigantesques pour les facteurs de qualité. Pour une 
goutte de 100µm de diamètre, dans le mode le mieux confiné (l ~737 et n=1) à la longueur 
d’onde λ=600nm, d’après l’équation 2.31, Qdiff vaut 10112,  et pour une goutte de 50µm 
( l ~365 et n=1)  Qdiff reste toujours très élevé à 1050. Cependant dès que l’on augmente 
l’ordre radial, Qdiff chute considérablement. Pour n=10 et l ~665/310 (pour garder le même 
domaine de x), Qdiff vaut 1062/1019 pour des gouttes de 100/50µm de diamètres. Aux faibles 
ordres radiaux, les pertes par diffraction sont donc très faibles. Elles deviennent 
importantes pour de plus petites tailles de gouttes. Pour n=1,l ~70 et a=5µm, Qdiff vaut 
1010. 
 
      Les pertes par absorption et diffusion en volume sont associées à l’absorption du 
matériau et à la diffusion Rayleigh occasionnée par les impuretés et les inhomogénéités 
d’indice. Qvol s’écrit [Chiasera 10] : 

                                                              
λα
π 12 N

Qvol = ,                                                     (2.32) 

avec α le coefficient d’absorption en m-1.  
Pour les expériences menées, l’absorption du solvant (éthylène glycol) est négligeable. On 
ne prend en compte que l’absorption du colorant dilué. Pour de la Rh6G diluée à 10-

4mol.L-1, à 580nm, le coefficient d’extinction α vaut  3m-1 [Lin 92] ce qui conduit à un 
facteur de qualité Qvol≈5.106. 
 
      Les pertes par absorption et diffusion en surface sont liées à la « rugosité » de la 
surface de la goutte et à la présence d’un liquide environnant. Dans la mesure où le liquide 
est peu absorbant à la longueur d’onde considérée, les pertes par absorption en surface 
peuvent être négligées. Pour les pertes par diffusion, Qsurf peut être évalué à [Braginsky 89]: 

                                                       
252

1
25

3102

16

3

nN
Qsurf σπ

λ l= ,                                           (2.33) 

avec σ l’écart type de la taille des inhomogénéités. La Figure 2.8 représente l’allure de Qsurf 
en fonction de l  pour différents indices n et avec les paramètres : σ = 0.1nm (l’état de 
surface d’une goutte dans un autre fluide est très lisse, de l’ordre de l’angström), λ=600nm, 
N1=1.436. La droite en pointillée montre que pour les faibles ordres radiaux, n=1, 2 ou 3, 
Qsurf dépasse 1012. 
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Figure 2.8 Evolution de Qsurf  en fonction de l’indice angulaire l et pour différents indices 
radiaux n. 
 
      En conclusion, la théorie prévoit que les pertes dominantes sont celles dues à 
l’absorption du matériau : Qdiff>>>Q surf>>Q vol. Les pertes liées à la diffraction 
interviennent seulement pour les gouttes de moins de 10µm de diamètre. Cependant dans 
le cas d’un effet laser dans une goutte d’eau et de Rh6G dans l’air, il a été montré Qdiff~107 
avec l’utilisation d’un laser pompe pulsé et Qdiff~108 avec un laser pompe continu [Lin 92], 
ce qui signifie qu’il y a une saturation de facteur de qualité Qdiff. Dans le cas d’une 
excitation du milieu actif par un faisceau de pompe dans l’air, des perturbations dans la 
forme de la goutte et l’indice sont à l’origine de cette limitation [Lin 90]. En tenant compte 
de cet aspect pratique, l’ordre d’importance des facteurs de qualité devient : 
Qsurf>>Q diff ,Qvol (la comparaison de Qdiff et Qvol est ensuite fonction du paramètre de taille 
et des ordres radiaux considérés). 
 
      Ces facteurs de qualités sont un atout pour l’émission laser. Nous allons voir dans la 
section suivante un modèle qui rend compte de l’émission laser dans des gouttes de 
colorant. 
 

2.2     Modèle de l’émission laser  
 
      L’objectif de cette partie est de donner un modèle simple pour expliquer 
qualitativement l’effet laser dans les gouttes et la forme du spectre d’émission. Ce modèle 
a été développé par Lin et al pour le cas de microgouttes laser dans l’air [Lin 92]. Nous en 
restituons les grandes étapes tout en l’adaptant à nos expériences.  

2.2.1     Expression de la puissance laser de sortie 

Modèle pour une cavité linéaire 
Nous adaptons ici les bases d’un modèle unidimensionnel développé pour des cavités 
Fabry-Perot linéaires [Yariv 75].  
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      Soit Pe la puissance émise de la lumière stimulée dans le milieu actif et Ps la puissance 
de sortie. Pe peut être exprimée à partir des paramètres du laser et Ps être reliée à Pe pour 
donner les équations : 
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avec g0 le gain petit signal, L les pertes internes de la cavité, T la transmission du miroir de 
sortie et An l’aire de la section efficace du n-ième ordre. En considérant la circonférence de 
la goutte comme étant la longueur de la cavité, on peut approximer l’aire du mode An 
à aVA Nn π2

1
≈ où 

1NV  est le volume du mode. Comme 
1NV  est relié au volume V de la 

goutte par la relation 2
1

211
1

NDVVN =  avec D la dégénérescence de la résonance 

(D= 12 +l ), l’expression de An se récrit : 2
1

212 32 NDaAn ≈ .  

 
Adaptation du modèle au microrésonateur à état liquide 
      Dans un premier temps, on suppose que les modes de galerie qui lasent, sont 
indépendants les uns des autres et, que les équations 2.34 et 2.35 décrivent correctement le 
comportement individuel des modes de galerie. A la fin de cette section, l’hypothèse selon 
laquelle chaque jeu de modes dominants a accès à une source de gain indépendante est 
discutée. 
 
      Les grandeurs  g0, L, T correspondent à un aller-retour de la lumière dans la cavité. 
Dans le cas d’une cavité laser conventionnelle, L et g0 peuvent être évalués à partir de 
l’absorption des matériaux et des données de section efficace publiées. Cependant, les 
microgouttes peuvent présenter de forts effets électrodynamiques quantiques et le gain peut 
être augmenté de plusieurs ordres de grandeur aux longueurs d’onde des modes de galerie 
[Campillo 91]. 
      En effet, la fluorescence d’un atome ou d’une molécule est influencée par la présence 
de la microcavité. Les effets électrodynamiques quantiques liés à la cavité modifient la 
densité finale des états pour l’émission spontanée. Les états finaux ont lieu pour les 
transitions d’énergie aux fréquences des modes de galerie inclus dans le spectre de 
fluorescence du matériau brut. Ceci donne lieu à une amplification par un facteur κ de la 
fluorescence aux fréquences des modes de galerie et à une inhibition en dehors des 
résonances [Purcell 46].  
Pour un mode de galerie donné, ce facteur influe sur le gain petit signal et sur l’intensité de 
saturation Is. Le gain est multiplié par le facteur κ tandis que l’intensité de saturation, qui 
est inversement proportionnelle au gain, se trouve divisée par le même facteur κ. Le facteur 
d’augmentation κ habituellement approximé par

1

23 43 NVDQ πλκ ≈  [Lin 92], ne peut être 

utilisé dans le cas des microgouttes, car la largeur de raie d’un mode de galerie WGMδν  est 



Chapitre 2 : Notions théoriques sur les modes de galerie, modèle de l’émission laser dans 
les gouttes de colorant  
 

 - 42 - 

plus fine que celle de la transition homogène LHδν  [Symes 04]. Il faut en effet spécifier 

deux situations en fonction de l’intervalle spectral libre WGMν∆ [Symes 04] : 

            - WGMLHWGM δνδνν >>∆ auquel cas 
LH

WGM

δν
νκ ∆=  ,                                            (2.36) 

 - WGMLH νδν ∆> qui conduit à 1≈κ .                                                                  (2.37) 

 
      Etudions maintenant l’expression de T. Comme il n’y a pas de miroir de sortie dans les 
gouttes, T n’est pas une transmission et doit être redéfini. Nous avons vu dans la section 
2.1.2 qu’au-delà de la caustique r2, le champ E redevient propagatif. La lumière qui fuit du 
résonateur correspond à cette fraction oscillante qui franchit la barrière de potentiel (Figure 
2.4). Elle est donc caractérisée par le facteur de qualité Qdiff, défini dans la section 2.1.3,  
qui quantifie les pertes par diffraction. Qdiff est relié à T par diffQxNT 12π=  [Lin 92]. 

 
Réécriture de l’expression de la puissance de sortie 
      Par conséquent les équations 2.34 et 2.35 peuvent être réécrites en introduisant Qdiff et 
en remplaçant g0 par κg0 et Is pas Is/κ : 
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      La Figure 2.9 montre l’évolution de la puissance émise et de la puissance de sortie 
normalisées en fonction du paramètre 012 gQxN diff κπ . Ce qui est frappant au premier 

abord, c’est que la puissance émise n’est pas sensible à 0gL κ contrairement à la puissance 

de sortie.  
Un effet laser peut avoir lieu lorsque le gain dépasse les pertes, soit pour les points tels que 

001 12 gLgQxN diff κκπ −< . Les axes des abscisses des Figure 2 .9(a-b) représentant la 

quantité 012 gQxN diff κπ , les points sur la partie gauche des graphes correspondent à des 

gains qui excèdent largement l’ensemble des pertes.  
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Figure 2.9 Evolution de la puissance émise normalisée (a) et de la puissance de sortie (b) 
en fonction du paramètre 012 gQxN diff κπ . 

 
      Généralement, lorsque la goutte n’est pas en résonance avec la pompe, des régions de 
hautes intensités sont localisées sur la face avant et la face arrière de la goutte [Symes 04]. 
Les intensités sont égales à l’intensité incidente augmentée d’un facteur 100 et 300 pour les 
faces avant et arrière. Le premier effet est dû aux ondes réfractées qui sont partiellement 
réfléchies et renvoyées vers la face d’entrée. Le second est attribué à un effet de lentille 
convergente en raison de la forme convexe de la goutte d’indice supérieur au milieu 
environnant. A de faibles intensités, la répartition spatiale des molécules de Rh6G excitées 
révèle ces points chauds.  
A de plus fortes intensités cependant les impulsions excitatrices sont suffisantes pour créer 
une inversion de population uniforme dans toute la goutte. Comme nous utilisons un laser 
de 25mW qui délivre des impulsions de 0.5ns que l’on focalise sur une zone inférieure à 
200µm de diamètre, la densité d’énergie est de l’ordre de 10mJ/cm2 ce qui correspond à 
4.2 1016 photons/cm2. La section efficace d’absorption pour la Rh6G étant de 3.10-16cm2, 
cela assure l’excitation de toutes les molécules de colorant dans la goutte.  
 
      Par ailleurs, si pour les points de fonctionnement du laser les inégalités 

12 01 <<gQxN diff κπ et 10 <<gL κ  sont vérifiées, l’équation 2.39 peut être réécrite selon : 
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et l’on reconnaît la formule donnant le facteur de qualité global (équation 2.30 avec Qsurf 
négligé)  d’où : 
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La puissance de sortie varie avec le facteur de qualité global Q du résonateur relativement 
au facteur de qualité Qdiff lié aux pertes par diffraction. 
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Application au cas de gouttes de glycol dans l’huile FC40 
      Prenons des gouttes de 100µm de diamètre, d’éthylène glycol (N1=1.436 à 600nm)  
contenant de la Rh6G (à 10-4mol/L) et baignant dans du FC40 (N2=1.29). En l’absence de 
blanchiment de l’absorption, L/g0 varie de 0.1 à 570nm à 10-3 au-delà de 620nm et le gain 
petit signal g0 varie alors de 5.10-3 à 0.5 pour une concentration allant de 10-5 à 10-3mol/L 
respectivement [Lin 92]. A 600nm, pour une concentration de 10-4mol/L, les pertes L 
peuvent être évaluées à 5.10-4 et le gain g0 à 0.05. Considérons maintenant deux modes, 
l’un de facteur de qualité 107 et l’autre (d’ordre n supérieur) de facteur qualité 5.105.  
Pour a=50µm et Q=107 à 600nm : x=520 ;  1≈κ  ; 009.02 01 =gQxN diff κπ  et 01.00 =gL κ .  

Pour a=50µm et Q=105 à 580nm : x=540 ; 1≈κ  ; 19.02 01 =gQxN diff κπ  et 01.00 =gL κ . 

Les deux modes vérifient bien l’inégalité 001 12 gLgQxN diff κκπ −<  et se situent donc au 

dessus du seuil laser. Leurs points de fonctionnement ont été déterminés à partir de la 
Figure 2.9, aux intersections des droites d1 et d2 avec la courbe correspondant à 

2
0 10−=gL κ  : pour Q=107, Ps ~ 0.5 Pe et pour Q=5.105, Ps ~ 0.75 Pe. 

Ceci montre que les modes radiaux supérieurs, bien qu’ayant un facteur de qualité plus 
faible de plusieurs ordres de grandeur, lasent à une puissance équivalente voire supérieure 
à celle des modes d’ordre inférieur.  
      Pour des diamètres plus faibles de gouttes, on pourrait voir l’influence du facteur κ, qui 
amplifierait le gain et améliorerait la puissance de sortie. Sur la Figure 2.9(b), les points de 
fonctionnement seraient translatés vers les abscisses plus faibles ( 012 gQxN diff κπ  diminue) 

et se rapprocheraient en intensité de l’unité, car il faut changer de courbe 0gL κ (qui 

devient plus faible également). 

2.2.2     Effet de « spatial hole burning » 

      Le « spatial hole burning » est un terme anglais traduisant une inhomogénéité spatiale 
dans la saturation du milieu à gain. Cet effet est à l’origine de l’émission multimode dans 
les microgouttes. 
      Les lasers à colorant présentent normalement un élargissement de raie homogène sur 
l’échelle de la nanoseconde, qui devrait conduire à une émission monomode. Le mode 
dominant, celui qui admet le plus fort gain et le moins de perte, croît et dépeuple le niveau 
d’énergie excité, réduisant ainsi le gain pour lui-même et les autres modes. L’état 
permanent est atteint lorsque l’oscillateur est à l’équilibre, c’est-à-dire lorsque le gain égale 
les pertes. Dans ces conditions, les autres modes sont maintenus en dessous du seuil et 
n’engendrent pas, en théorie, d’effet laser. En pratique, nous allons voir deux effets de 
« spatial hole burning » qui viennent démentir cette affirmation. 
      Premièrement, le fait d’avoir deux ondes contrapropagatives à la même fréquence 
engendre une onde stationnaire dans la cavité. La Figure 2.10(a) montre une analogie avec 
les modes longitudinaux d’une cavité linéaire. La courbe en noir est l’intensité résultant de 
l’onde stationnaire d’indice l . Deux pics ou deux zéros consécutifs sont distants d’une 
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demi-longueur d’onde. L’inversion de population suit le même motif. Pour une onde 
d’indice 1+l , le motif de l’onde stationnaire correspondante présentera ses maxima 
d’intensité aux emplacements laissés libres par l’onde d’indice l  (ceci est particulièrement 
vrai au centre de la cavité). Par conséquent, la compétition de gain entre les deux modes est 
réduite et les deux modes peuvent laser simultanément. 
      Deuxièmement, la répartition radiale du champ E varie avec l’indice n (Figure 2.10(b)). 
Lorsque l’indice n augmente, le nombre de maxima dans l’intensité augmente, et la 
pénétration du rayonnement dans le résonateur augmente également, de sorte que le pic 
principal s’éloigne de la surface de la sphère. De ce décalage avec l’ordre n s’ensuit la 
possibilité pour des modes d’ordre plus élevé d’accéder à des régions où le gain n’est pas 
saturé. Au final, des modes d’indices radiaux différents peuvent laser simultanément (on 
peut, là encore, faire le parallèle avec les modes transverses d’une cavité linéaire). 
 

 
Figure 2.10 Phénomènes de « spatial hole burning » : (a) longitudinal dans une cavité 
Fabry-Perot, (b) radial dans un résonateur à mode de galerie. 

2.2.3     Allure du spectre d’émission d’une goutte laser 

      La Figure 2.11 donne le mécanisme permettant d’expliquer l’allure du spectre 
d’émission d’une goutte laser. Sur la Figure 2.11(a) sont représentées en noir les courbes 
de fluorescence et d’absorption typiques d’une solution de colorant : on observe des 
spectres larges de plusieurs dizaines de nanomètres avec un recouvrement partiel des 
spectres. La présence d’absorption alors que la fluorescence atteint son maximum, 
engendre un décalage de la courbe de gain réel (représentée ici par la courbe rouge donnant 
la « fluorescence moins l’absorption ») vers les longueurs d’onde plus élevées. 
      Parmi les modes dont le gain petit signal excède les pertes, celui dont le facteur de 
qualité Q est le plus élevé, croît en intensité plus rapidement que les autres, sature le gain 
et domine le spectre. La Figure 2.11(b) illustre l’allure des courbes des facteurs de qualité 
Qdiff et Qvol liés aux pertes par diffraction et par absorption du résonateur. Qdiff est une 
fonction décroissante en fonction de la longueur d’onde (Figure 2.7). A l’opposé, comme 
l’absorption chute avec la longueur d’onde, Qvol augmente avec la longueur d’onde. Les 
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courbes sont représentées de manière continue mais seul un nombre de points finis 
correspondent aux modes de galerie (équation 2.13). 
 

 
Figure 2.11 Schémas expliquant l’allure du spectre d’émission d’une goutte laser : (a) 
courbes d’absorption, de fluorescence du milieu à gain et courbe de la différence 
« fluorescence moins absorption » pour mettre en valeur un décalage vers le rouge du 
maximum réel de gain ; (b) courbes du facteur de qualité Qvol (indépendant de l’ordre 
radial n) et des facteurs de qualité Qdiff  pour un mode n et un mode n+1, les carrés noirs 
indiquent les positions pour lesquelles Qvol=100.Qdiff >> Qdiff ce qui correspond au 
maximum du couplage de la puissance de sortie, le rectangle vert (cf la remarque en fin de 
section) indique une zone où des modes lasers peuvent exister mais ne sont pas visibles ; (c) 
représentation des modes radiaux n et n+1 avec leurs amplitudes relatives ; (d) 
représentation des clusters complets avec les modes angulaires des ordres radiaux n et 
n+1. 
 
      Qvol est indépendant de l’ordre radial n mais Qdiff est très sensible à n : il chute de 
plusieurs ordres de grandeur lorsque n augmente d’une unité. Cependant, en raison des 
effets de « spatial hole burning », des modes d’ordres radiaux différents peuvent laser 
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simultanément et les puissances de sortie pour chacun de ces modes suivent l’équation 2.41. 
La puissance de sortie culmine lorsque le ratio Q/Qdiff atteint l’unité :  

                                            1≈
+

=
diffvol

vol

diff QQ

Q

Q

Q
 soit pour diffvol QQ >> .                   (2.42) 

Cette inégalité est valable pour le mode n+1 à partir d’une longueur d’onde plus courte que 
pour le mode n. Les carrés noirs sur la Figure 2.11(b) indiquent ces points de 
fonctionnement. 
      La Figure 2.11(c) représentent les raies lasers de ces modes avec leurs amplitudes 
relatives. Il apparaît ainsi que les modes d’ordres radiaux supérieurs sont aussi, voire plus, 
intenses que les modes de plus faible n, et ce malgré un facteur de qualité plus faible. 
      La Figure 2.11(d) montre le spectre final de la goutte laser. D’autres raies apparaissent 
autour des pics principaux en raison des effets de « spatial hole burning » sur les modes 
angulaires : du fait du déplacement de l’onde stationnaire pour différents indices l , 
plusieurs modes peuvent laser. La forme globale en cloche, en supposant qu’elle suive 
l’équation 2.41, s’explique par l’augmentation du ratio Q/Qdiff avec les longueurs d’onde 
pour la montée, et par l’affaiblissement du gain réel pour la descente. 
      Au final, le spectre d’émission d’une goutte laser prend la forme de clusters de raies 
décalés spectralement et d’intensités équivalentes. 
 
Remarque 
      D’autres modes peuvent exister à l’intérieur de la goutte. Le ratio diffQQ décrit la 

quantité de puissance en sortie et, bien qu’il tende vers zéro aux basses longueurs d’onde, 
il se peut qu’il y ait des modes qui lasent dans ces régions là mais restent invisibles. En 
effet, l’intensité d’un mode à l’intérieur du résonateur peut être déduite de 2.41 en divisant 
l’équation par l’aire du mode An et la transmission T définie précédemment : 
                                                    xNQgII scavité ../2 10 π= .                                            (2.46) 

L’intensité à l’intérieur de la cavité ne dépend que du gain et du facteur de qualité global Q, 
qui peut rester important même lorsque diffQQ tend vers zéro. Par exemple, sur la Figure 

2.11(c) est indiquée dans un rectangle vert une région spectrale où, pour le mode n, on a 
Qdiff>>Q vol donc Q/Qdiff~0, tout en gardant Q~Qvol non négligeable. Dans cette région 
spectrale se trouve donc un certain nombre de modes cachés. Dans une cavité Fabry-Perot, 
l’équivalent serait  une cavité avec des miroirs totalement réfléchissants. Un effet laser se 
produit à l’intérieur de la cavité mais la lumière reste entièrement piégée dans le résonateur. 

2.3     Conclusion 

      Dans une sphère diélectrique, les rayons se propagent dans des modes de galerie 
lorsqu’ils sont capturés à l’intérieur du résonateur et qu’ils interfèrent constructivement 
après un tour. 
      Du point de vue de l’optique géométrique, pour que la lumière soit piégée de manière 
efficace, les rayons doivent subir des réflexions totales sur la surface interne indéfiniment. 
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Cela implique d’une part, que l’indice de réfraction du liquide de goutte soit supérieur à 
l’indice optique du milieu environnant. D’autre part, l’angle du rayon incident doit toujours 
rester supérieur à l’angle de réflexion totale, ce qui est rendu possible grâce à la forme 
circulaire du résonateur. 
      L’approche semi-classique de l’eikonale montre que chaque mode de galerie est 
caractérisé par trois nombres : l’indice angulaire l , l’indice radial n et l’indice azimutal m. 
Ces indices sont équivalents aux ordres longitudinal et transverses dans une cavité Fabry-
Perot. L’expression des positions des modes permet d’établir les différents intervalles 
spectraux liés aux indices et à la différence entre les polarisations TE et TM. Celui sur 
l’indice angulaire, caractéristique de la taille et de l’indice de la goutte, définit un pseudo 
intervalle libre similaire à celui d’une cavité Fabry-Perot. 
      Le modèle de l’effet laser dans une goutte éclaire deux traits particuliers. Premièrement, 
en raison de phénomènes de « spatial hole burning », de nombreux modes appartenant à 
des ordres radiaux et angulaires différents peuvent laser simultanément. Deuxièmement, 
ces modes lasers, bien qu’ayant des facteurs de qualité très différents, peuvent atteindre la 
même amplitude. Le spectre d’émission d’une goutte laser est donc fortement multimode 
et peut présenter plusieurs clusters entrelacés ou décalés spectralement. 
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 Dans ce chapitre, nous allons tout d’abord présenter les techniques de fabrication 

des dispositifs microfluidiques réalisés durant la thèse, puis le banc expérimental 
développé pour caractériser les microlasers et une première réalisation de laser à colorant 
microfluidique. 

3.1     Microfabrication 

3.1.1     Lithographie molle et intégration de fibres optiques 

 
      La technique de lithographie molle consiste à fabriquer un moule des futurs canaux 
puis à transférer cette structure dans un polymère. Il s’agit d’une technique extrêmement 
simple et peu coûteuse qui a rencontré un succès considérable en microfluidique [Kim 95]. 
Les canaux sont réalisés en lithographie optique en éclairant à travers un masque une 
résine photosensible (généralement de la SU-8 (Microchem)) sur substrat de silicium. Le 
polymère utilisé est souvent du poly(diméthylsiloxane) (PDMS) en combinaison avec un 
agent réticulant. Les PDMS sont des huiles silicones largement utilisées dans de 
nombreuses applications industrielles en tant que lubrifiants, agent anti-mousse ou pour 
l’imperméabilisation de matériaux (papiers, textiles). Leur formule générale est : (CH3)3Si-
O-[(CH3)2SiO]n-Si(CH3)3 . Les PDMS sont formés d’un squelette siloxane (groupement Si-
O) auquel sont attachés deux groupements méthyles. Ceux-ci vont donner à la chaîne ses 
caractéristiques apolaire et hydrophobe, une grande stabilité thermique et conférer au 
matériau des propriétés de transparence optique. 
 Cette technique a été utilisée telle quelle pour la fabrication des puces pour l’étude 
de la génération de gouttes (chapitre 4). Les autres puces, développées pour les 
applications laser (chapitre 5 et 6), font appel à un deuxième élément de microfabrication : 
l’insertion de  fibres optiques, qui sont utilisées comme miroirs et/ou simples guides 
d’onde. Leur intégration est le point  le plus technique et reste quelque peu artisanal. 
Libérées de leur gaine en plastique, clivées, voire métallisées, les fibres sont insérées dans 
les emplacements dans le PDMS réticulé. Ces emplacements sont obtenus au niveau du 
moule soit par un ruban de SU8 de 125x125µm2 de section, soit par une fibre optique 
sacrificielle. Le détail des procédés est rapporté pour chaque type de puce dans les sections 
suivantes. 
 
 
 



 
3.1 Microfabrication 

 

 - 51 - 

3.1.2     Fabrication des puces « microgouttes lasers » 

      La Figure 3.1 procédé de microfabrication des puces « microgouttes laser ».     
 

 
Figure 3.1 Représentation schématique du procédé de microfabrication de la puce 
« microgouttes laser » 
 
      Davantage de détails sur les différentes étapes sont rassemblés dans le Tableau 3.1. 
 

 
Tableau 3.1 Etapes de microfabrication d’une puce « gouttes laser ». 
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     La première partie consiste en la fabrication du moule (Figure 3.1(a-c)). Sur un substrat 
en silicium est étalée une résine photosensible (SU8-2100 Microchem) pour une épaisseur 
de 125µm, égale au diamètre d’une fibre optique standard. Il s’ensuit une étape de 
lithographie optique UV avec le masque  des motifs des microcanaux et de l’emplacement 
futur de la fibre optique (cette fibre servira à la collecte du signal). Après révélation, les 
microcanaux en SU8 sont dessinés en relief sur le substrat en silicium. 
     La deuxième partie rassemble le moulage et l’assemblage des différents composants 
(Figure 3.1(d-f)). Le moule en résine SU8 est alors recouvert de PDMS et placé à l’étuve à 
60°C pendant quelques heures. Après réticulation, la couche de PDMS est décollée, des 
puits d’accès aux entrées/sorties des canaux sont percés et une fibre optique de collecte du 
signal insérée dans l’emplacement prévu à cet effet. Le bloc de PDMS est alors collé sur 
une lame de microscope par un traitement plasma.  
 
      La Figure 3.2 est composée de trois photographies qui illustrent la fabrication. Les 
photographies 3.2(a-b) montrent deux moules en SU8 présentant des élargissements 
différents, ce qui permettra par la suite d’observer des gouttes libres de différents diamètres. 
Sur la photographie 3.2(c), une fibre est placée dans l’épaisseur en PDMS, dans la tranchée 
prévue à cet effet. L’ensemble donne un résultat net et améliore l’efficacité de collecte du 
signal en supprimant les interfaces avec le PDMS. 
 

 
Figure 3.2 Photographies illustrant la microfabrication du moule en SU8 (a-b), et de la 
couche en PDMS avec la fibre de collecte (c). 
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      La Figure 3.3 montre le dispositif final après collage sur une lame de microscope. On 
distingue les entrées et sortie de liquide ainsi que le réseau des canaux. La fibre optique de 
collecte est également intégrée. Celle-ci améliore grandement le rapport signal sur bruit. 
Une fibre positionnée à l’extérieur est beaucoup moins efficace. 
 

 
Figure 3.3 Photographie du dispositif final. 
 
      La puce microfluidique est simple à réaliser. Les résonateurs étant liquides, la 
fabrication de la puce se réduit au moulage des canaux par la technique de lithographie 
molle. Nous allons voir maintenant le procédé utilisé pour les autres applications lasers, 
utilisant une cavité Fabry-Perot linéaire. 

3.1.3     Fabrication des puces « microgouttes en intracavité laser 
             Fabry-Perot » 

      Le procédé est schématisé sur la Figure 3.4. Par rapport aux puces précédentes, il 
apparaît une étape supplémentaire correspondant à la fabrication des miroirs. Des fibres 
optiques sont clivées et métallisées sur la tranche pour constituer les miroirs (Figure 3.4(a)). 
Différentes épaisseurs d’or sont utilisées pour le miroir de fond de cavité et le miroir de 
sortie : 100 ou 200nm pour le miroir de fond et 50 ou 30nm pour le miroir de sortie. La 
fabrication du moule (Figure 3.4(b-d)) puis le moulage et l’assemblage des différents 
composants (Figure 3.4(e-h)) sont similaires à la microfabrication de la puce « gouttes 
lasers ». La différence réside dans une méthode alternative d’intégration des fibres 
optiques. 
      Des fibres optiques clivées non métallisées sont placées sur le substrat en silicium à 
l’emplacement de la future cavité. La présence de bloqueurs en résine SU8 facilite 
l’opération qui se fait manuellement, sous microscope. L’emploi de fibres sacrificielles 
permet à terme d’assurer une bonne stabilité de la cavité et l’étanchéité (si les fibres 
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débouchent dans un canal). Après le moulage avec du PDMS, les fibres sacrificielles sont 
remplacées par les fibres métallisées. Le bloc de PDMS est alors collé sur une lame de 
microscope par un traitement plasma. 
 

 
Figure 3.4 Représentation schématique du procédé de fabrication du microlaser à fibres. 

 
     
 Le Tableau 3.2 rassemble les détails techniques des différentes étapes. 

 

 
Tableau 3.2 Détails techniques du procédé de fabrication du microlaser à fibres. 
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      En ce qui concerne les miroirs, les épaisseurs ont été choisies en se basant sur les 
travaux précédents (Tableau 3.3). Les variations dans les valeurs des coefficients rapportés 
proviennent d’une part des différents substrats et d’autre part des méthodes de mesure (les 
épaisseurs de métallisation sont mieux contrôlées pour une lame de microscope que pour 
les fibres optiques). Au cours de la thèse, les quatre combinaisons ont été testées sans noter 
de différences particulières. 
 

 
Tableau 3.3 Métallisation de miroirs et coefficients de réflexion et de transmission. 
 
      L’ensemble du processus de fabrication est illustré sous forme de photographies sur la 
Figure 3.5.  
 

 
Figure 3.5 Photographies illustrant différentes étapes de la microfabrication 
 
      Les photographies 3.5(a-b) montrent des fibres optiques métallisées avec 5/200nm de 
titane/or. La photographie 3.5(c) présente un masque optique utilisé pour la lithographie 
UV. Il s’agit d’un transparent en plastique sur lequel est imprimé le motif des canaux. Les 
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photographies 3.5(d-e) montrent les moules en SU8 sans et avec les fibres sacrificielles. 
Les photographies 3.5(f-g) exposent un bloc de PDMS découpé, seul puis contenant les 
fibres métallisées. Enfin, le dispositif final est représenté sur la photographie 3.5(h). 
 
       L’utilisation de cette technologie laser à fibre comporte de multiples avantages. Du 
point de vue des applications, elle permet une émission latérale ce qui est très utile pour 
l’intégration dans un système plus complexe, de type laboratoire sur puce.  
      Par ailleurs, sur l’aspect pratique, la collecte du signal est facilitée par l’intégration des 
fibres optiques. Comme le miroir de sortie est sur la tranche d’une fibre, l’intensité 
transmise est directement guidée par la fibre en dehors de la puce microfluidique. 
      Enfin la microfabrication de ces lasers est simple et rapide. Elle implique un faible 
nombre d’étapes et repose principalement sur la lithographie molle, qui est une technique 
bien maîtrisée. Les étapes limitantes en temps sont la fabrication du moule et la 
métallisation (étape la plus coûteuse également). Or, le moule peut resservir plusieurs fois 
et il est possible de métalliser un ensemble de fibres en même temps (Figure 3.5(a)). La 
fabrication peut se faire en une journée ou même être réduite à une demi-journée dans le 
cas optimal où moule et miroirs sont déjà prêts. Cette solution technologique est bien 
adaptée  au  prototypage  et  à  l’investigation  rapide  d’expériences.  Les concepts  validés 
peuvent être appliqués par la suite à d’autres types de cavité. 

3.2     Banc expérimental 

      Le banc expérimental est schématisé sur la Figure 3.6 et illustré par la Figure 3.7. Il est 
constitué de : 

- la puce microfluidique,  
- le circuit fluidique, 
- la chaîne optique, 
- le système d’observation {microscope + caméra} 
- l’ordinateur. 

 
Le microsystème 
      La puce microfluidique est l’élément central de l’expérience. Elle est fabriquée en salle 
blanche, au Laboratoire de Photonique et de Nanostructures, en suivant les procédés décrits 
dans la section précédente. 
 
Le circuit fluidique complet 
      Le circuit fluidique comprend le pousse-seringue, les seringues, la connectique et le 
réservoir de récupération. Le contrôle de la circulation des liquides dans la puce se fait soit 
par des contrôleurs en pression soit par des contrôleurs en débit (pousse-seringue). Nous 
avons utilisé au cours des manipes deux pousse-seringues différents : 
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- Harvard Instrument Apparatus PHD 22/2000. C’est un module autonome qui 
offre la possibilité d’activer les liquides sur une plage de débits assez large 
(typiquement de quelques nL/min à quelques centaines de mL/min), comporte 
un support avec une capacité totale de 6 seringues mais ne dispose que d’une 
seule ligne motrice.  

- Nemesys. Il est pilotable par ordinateur via un logiciel spécifique, il permet un 
contrôle très fin des débits et surtout sans à-coup. Il possède deux voies 
indépendantes. 

 

 
Figure 3.6 Schéma du banc d’expérience. 
 
      Les seringues utilisées sont de deux types : des seringues en verre (SGE 2.5mL) et des 
seringues en plastique très rigide (Plastipak 1mL). Il est important d’avoir des seringues 
rigides pour un bon contrôle de la production des gouttes. Travailler avec des matériaux à 
module de Young élevé permet de limiter les charges capacitives parasites qui vont créer 
des variations de débit et perturber la génération des gouttes. Pour cela, l’utilisation de 
seringues en verre est idéale mais en raison de leur prix élevé, nous avons réservé leur 
emploi aux huiles. Nous n’avons en effet travaillé qu’avec deux types d’huile alors que 
nous avons testé plus d’une vingtaine de solutions différentes de colorant 
(solvant/colorant/concentration). Il est nécessaire d’utiliser des seringues différentes pour 
chaque solution pour éviter les problèmes de contamination. Les huiles et  solutions de 
colorant sont préparées en salle de manipe puis stockées dans des flacons en verre. Seules 
les quantités nécessaires à quelques jours d’expérience sont prélevées dans les seringues. 
      La connectique désigne les capillaires en plastique qui relient les seringues aux entrées 
de la puce et la sortie de la puce au réservoir de récupération des produits.  
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Figure 3.7 Photographie du montage expérimental. 
 
Le système d’observation pour suivre la formation de gouttes 
      La puce microfluidique est maintenue par un microscope Olympus IX71. Il s’agit 
certes d’une monture de luxe mais cela s’avère extrêmement pratique. Grâce à sa 
plateforme mobile, il est possible de venir focaliser le faisceau de pompe ou d’imager 
n’importe quel endroit de la puce en très peu de temps, c’est très pratique également pour 
opérer proprement les connexions fluidiques.  
      La caméra, enfin, tient un rôle essentiel dans le travail expérimental. Elle permet de 
vérifier le bon état de la puce, de s’assurer qu’il n’y ait pas de débris ou bien de fuite. Au 
cours d’une expérience, en cas d’arrêt involontaire du signal laser, cela permet de balayer 
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la puce pour identifier les sources de problèmes. Elle est également utile dans la mise au 
point d’un régime stable de production de goutte. Comme nous travaillons avec des 
systèmes de production passifs, la stabilité tient à un équilibre entre les débits de liquides 
qu’une secousse, une surpression ou une particule peut perturber. Au départ, nous avons 
travaillé avec une caméra couleur Sony (XCD-X710CR) de vitesse d’acquisition 30Hz. 
Puis, comme la caméra était trop lente et qu’il est crucial de repérer la présence des gouttes, 
nous nous sommes équipés d’une caméra rapide Hamamatsu C9300. Celle-ci permet 
d’acquérir 150 images par seconde en plein champ et, en réduisant la fenêtre à la 
dimension d’un canal de 100µm de large sans faire de binning, de monter à 500 images par 
secondes. 
 
La chaîne optique pour les applications lasers 
      La chaîne optique comporte le laser de pompe, la fibre de collecte et le spectromètre.  
Le pompage du colorant se fait de manière optique grâce à un laser Nd:YAG pulsé, doublé 
en fréquence. Il émet ainsi dans le vert à la longueur d’onde λ=532nm, qui se trouve être 
proche de la longueur d’onde d’absorption maximale de la rhodamine 6G (le colorant de 
prédilection dans nos expériences). Nous utilisons un laser JDS Uniphase (NG-10320-100), 
qui délivre des impulsions de durée 0.5ns, à la fréquence de répétition 6kHz, pour une 
puissance moyenne de 30mW. Le faisceau est ensuite acheminé par deux miroirs réglables 
jusqu’au microscope où il est réfléchi par un miroir dichroïque puis focalisé dans le milieu 
amplificateur via un objectif x4.5.  
      Le signal du laser microfluidique est extrait par une fibre optique intégrée dans la puce. 
Cette fibre est relativement courte pour faciliter la microfabrication. Une seconde fibre est 
donc nécessaire pour envoyer le signal jusqu’au spectromètre.  
Nous avons utilisé deux spectromètres Ocean Optics USB2000+ et Ocean Optics 
HR2000+, interfacés par ordinateur. Le premier est sensible sur un large domaine spectral 
depuis le proche UV jusqu’au proche infrarouge, de 400nm à 850nm, mais sa résolution est 
seulement de 1.5nm. Ce spectromètre est très bien adapté pour analyser des spectres 
d’effets lasers de différents colorants et profiter justement d’un des atouts principaux de 
ces lasers. Par contre, il n’est pas assez fin pour résoudre les modes de galerie ou pour 
mettre en valeur une émission monomode. C’est pourquoi nous avons fait l’acquisition en 
cours de thèse d’un second spectromètre qui n’est sensible que sur la plage de 545nm à 
610nm mais possède une résolution effective de 0.12nm, soit plus de 10 fois meilleure que 
le premier. 
 
L’ordinateur  
      L’ordinateur permet le pilotage du pousse-seringue, de la caméra et l’acquisition 
d’images et de spectres. 
 
      L’équipement utilisé, exception faite du laser de pompe et du spectromètre, n’est pas 
spécifique à l’expérience développée : le microscope, la caméra, les pousse-seringues, 
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l’ordinateur sont des éléments classiques d’une manipe de microfluidique. La 
représentation que l’on se fait d’un système microfluidique, l’image d’un système tenant 
dans le creux de la main, contraste avec la réalité. Cette représentation faussée tient en 
grande partie à la terminologie micro- (voire nano-) qui prolifère dans le domaine des 
micro- (nano)technologies (microcanaux, micropiliers, microréacteurs, microparticules etc) 
et qui suggère que le système global est lui-même microscopique. Ce n’est pas le cas, 
l’aspect micrométrique n’est applicable qu’aux seuls canaux, la puce microfluidique est 
déjà de taille centimétrique et le banc expérimental tient dans un volume de l’ordre du m3. 
      Par contre, le banc expérimental n’est pas représentatif de ce que pourrait devenir à 
terme le système microfluidique. Le microscope, l’ordinateur, la caméra, voire le pousse-
seringue et le spectromètre, utiles pour la mise au point de l’expérience, ne sont pas 
indispensables au fonctionnement du microlaser à goutte. Un système optofluidique abouti 
pourrait ainsi tenir dans une mallette comprenant la puce et le laser de pompe, conduisant à 
un appareil transportable manuellement. 

3.3     Première réalisation : laser à colorant   
          microfluidique bicouleur 

3.3.1     Effet laser pour un mélange de colorants 

      Parmi tous les colorants, une grande famille très appréciée est celle des rhodamines en 
raison de leur fort rendement quantique. Celui de la rhodamine 6G par exemple atteint 0.95 
dans l’éthanol [Du 98]. 
 
      Pour prendre en main la manipe, j’ai réalisé quelques lasers en flux continu en utilisant 
des solutions d’éthanol contenant de la rhodamine 6G et/ou de la sulforhodamine 640. La 
cavité est identique à celle présentée sur la Figure 3.5(e). Dans un premier temps, des 
solutions contenant un seul colorant sont préparées. Les spectres lasers correspondants sont 
présentés sur la Figure 3.8.  
 

 
Figure 3.8 Spectres de l’émission laser pour le colorant Rh6G (a) et Su640 (b) 
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      Nous avons ensuite préparé une solution contenant un mélange des deux colorants. 
Nous nous attendions à voir un effet laser à deux longueurs d’onde simultanément d’après 
des observations antérieures [Kou 06]. Nous avons utilisé des concentrations différentes, 
nous avons pu vérifier une émission simultanée lorsque le débit était fixé à 3µL/min et 
nous avons observé une forte dépendance du spectre en fonction du débit de colorant 
(Figure 3.9). 
 

 
Figure 3.9 Spectre d’émission du laser en fonction du débit du mélange de colorants. 
 
Cet effet est reproductible, aussi nous nous sommes penchés sur les mécanismes. 

3.3.2     Mécanisme de modulation du gain 

      Etant donné que la cavité optique est constituée d’éléments passifs, la modulation doit 
provenir du milieu amplificateur. Nous nous sommes intéressés au milieu à gain. La Figure 
3.10 montre les courbes de fluorescence de différents mélanges de Rh6G et Su640 et pour 
différents débits.  
 

 
Figure 3.10 Spectres de fluorescence de solution de colorants Rh6G et Su640 pour 
différentes proportions (volume Rh6G:volume Su640) : (a) 1:1 ; (b) 2:1 ; (c) 4:1. 
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      Comme les colorants ont des rendements quantiques similaires, on pourrait s’attendre à 
voir des pics de fluorescence proportionnels aux concentrations de chaque espèce. De plus, 
le débit n’est pas a priori impliqué dans l’émission. Or, l’expérience fait apparaître 
différentes tendances en fonction des rapports de mélange et des débits. 
      La Figure 3.10(a) montre les courbes de fluorescence d’un mélange Rh6G:Su640 à 1:1 
en volume. Une faible modulation du gain avec le débit de colorant est visible. Il apparaît 
principalement un pic à 600nm correspondant à la contribution des molécules de Su640 
tandis qu’une faible émission à 560nm est visible provenant de Rh6G. La majorité de la 
fluorescence de Rh6G est absorbée par Su640. 
     La Figure 3.10(b)  présente les courbes de fluorescence du mélange de colorants  dans 
un rapport 2:1. Une forte modulation de la courbe de gain apparaît. Pour des débits 
inférieurs  à 2µL/min, le pic de Rh6G est prédominant, ensuite un équilibre est atteint aux 
alentours de 3µL/min et enfin, au-delà de 5µL/min, le pic de Su640 prédomine. 
      La Figure 3.10(c)  enfin reporte les courbes de fluorescence pour un mélange de 
colorants 4:1. Une tendance similaire au cas (b) apparaît mais la contribution de Su640 à 
10µL/min est moins importante. 
 
      La Figure 3.10(b)  montre que le comportement du laser de la Figure 3.9 est bien issu 
de la fluorescence. A faible débit, le pic de Rh6G seul est supérieur aux pertes et engendre 
un effet laser à 568nm et à fort débit le pic de Su640 domine la courbe de gain d’où un 
effet laser à 612nm. 
      La prédominance du pic de Su640 sur celui de Rh6G, alors que Su640 est minoritaire 
face à Rh6G, nous amène à penser à un transfert d’énergie. La Figure 3.11 présente les 
spectres de fluorescence des molécules de Rh6G et Su640 dissous dans de l’éthanol et les 
pics d’absorption. 
 

 
Figure 3.11 Spectres de fluorescence des colorants pris individuellement dans une solution 
d’éthanol et pics d’absorption (absorption d’après [Du 98]). 
 
      D’après la Figure 3.11, le pic d’absorption de Rh6G est à 530nm tandis que celui de 
Su640 se situe à 576nm [Du 98]. L’émission spontanée de Rh6G se superpose avec le 
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domaine d’absorption de Su640. Il y a donc bien un transfert d’énergie entre Rh6G et 
Su640. Les courbes (a) et (c) à 10µL/min sont en adéquation avec cette explication. 
Lorsqu’il y a moins de colorant Rh6G, quasiment toute la fluorescence de Rh6G est 
absorbée par Su640. Lorsque l’on augmente la proportion de Rh6G, la contribution de sa 
fluorescence non absorbée augmente. 
      A faible débit, cependant ce transfert ne s’opère plus. Un effet thermique est écarté, car 
les efficacités quantiques de ces colorants dans l’éthanol sont indépendantes de la 
température [Schäfer 90]. Une possibilité est que Su640 soit plus sensible au 
photoblanchiment que Rh6G. Pour confirmer cette hypothèse, la solution du mélange 2:1 
est injectée avec un débit de 10µL/min puis le débit est stoppé (t=0s) et le spectre de 
fluorescence est enregistré en fonction du temps (Figure 3.12). 
 

 
Figure 3.12 Spectre d’émission du mélange 2:1 en fonction du temps d’exposition (à débit 
nul) 
 
      A t=0s, le pic de Su640 est plus important que celui de Rh6G. A t=20s, les deux pics 
sont équivalents et au-delà, le pic de Rh6G prend le dessus jusqu’à la disparition totale de 
la fluorescence de Su640. Comme les deux colorants sont dans les mêmes conditions 
expérimentales dans ce mélange, cela éclaire la dynamique de photoblanchiment des deux 
molécules : Su640 est beaucoup plus sensible que Rh6G. 
 
      A faible débit, les molécules de Su640 photoblanchissent et ne peuvent absorber la 
fluorescence de Rh6G. Un seul pic de fluorescence autour de 570nm est alors visible. Pour 
des débits supérieurs à 5µL/min, le renouvellement des molécules de Su640 est assuré et la 
fluorescence de Rh6G est majoritairement absorbée. A mi-parcours, un équilibre est trouvé 
où les deux fluorescences s’expriment de manière équivalente. 
 
      Cette modulation du gain par la vitesse est intéressante comme elle permet une 
commutation de la longueur d’onde d’émission du laser. La Figure 3.13 met en valeur cette 
fonctionnalité en reportant la longueur d’onde du laser en fonction du débit de la solution 
de colorants. 
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Figure 3.13 Longueur d’onde d’émission du laser pour le mélange 2:1 en fonction du débit. 
 
      L’action conjuguée du transfert d’énergie et de photoblanchiment dans le mélange de 
colorant conduit à un contrôle de la longueur d’onde d’émission du laser par le biais du 
débit. Ce moyen de contrôle est extrêmement simple, pratique et robuste. Par ailleurs, le 
fait d’utiliser une seule cavité réduit la complexité des canaux et l’équipement 
microfluidique autour de la table d’expérience. 
      Les limitations résident dans le nombre de longueurs d’onde accessibles et dans le 
temps de commutation. Les colorants et même les proportions ont été choisis pour 
présenter cette alternance dans la prédominance des pics de fluorescence en fonction du 
débit. Les longueurs d’onde sont ainsi fixées et l’accordabilité est (quasi)nulle. Il est 
certainement possible de trouver d’autres combinaisons de colorant pour lesquelles on 
aurait le même phénomène, voire une combinaison à trois colorants. Mais dans l’absolu, 
cette technique est restreinte à un faible nombre de longueurs d’onde. Par ailleurs, le temps 
de commutation est un peu plus rapide lorsque l’on passe de 570nm à 618nm que l’inverse 
étant donné qu’il faut dans un cas activer le débit et dans l’autre laisser le système se 
relaxer. Mais globalement le temps de commutation est de l’ordre de quelques secondes, ce 
qui est assez lent. 

3.4     Conclusion  

      Nous avons détaillé les techniques de microfabrication des puces microfluidiques 
réalisées au cours de cette thèse. Nous avons sélectionné les technologies les plus simples 
permettant de fabriquer des générateurs de gouttes et des microlasers à colorant. Le 
procédé de microfabrication se résume pour l’essentiel à l’application de la technique de 
lithographie molle et à l’utilisation de fibres optiques. Ces techniques sont ainsi adaptées 
au prototypage rapide et à la validation de nouveaux concepts.  
      Le banc expérimental comporte deux éléments clés pour l’analyse des résultats : la 
caméra à taux d’acquisition rapide et le spectromètre à forte résolution, qui ont été aquis au 
cours de la thèse. Dans son ensemble le banc expérimental reste assez simple, puisqu’il 
s’agit pour beaucoup de composants commerciaux directement assemblés. Ceci constitue 
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un avantage dans une perspective de transfert technologique et compte tenu de la finalité 
des laboratoires-sur-puce qui comprend un enjeu de portabilité.  
      Des premières expériences, sur les microlasers en flux continu ont permis de se 
familiariser avec le fonctionnement des lasers microfluidiques et nous avons démontré un 
système de commutation simple et robuste à deux longueurs d’onde. Les résultats ont été 
publiés dans la revue Microelectronic Engineering [Aubry 09]. Cependant, ce système a 
une accordabilité restreinte et souffre des limites typiques des systèmes à flux continu en 
ce qui concerne le temps de commutation de l’ordre de la seconde.  
      A partir de ce point, l’ensemble des expériences ont été menées en microfluidique 
digitale. 
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 Ce chapitre détaille le travail expérimental réalisé sur la génération de 

microgouttes sur puce. Etant donné qu’il s’agit d’une thématique nouvelle dans le groupe 
de recherche, ce chapitre suit une approche pédagogique en rapportant dans un premier 
temps les différents systèmes ainsi que les paramètres clés impliqués dans la formation des 
gouttes puis les premiers pas expérimentaux, où nous nous sommes confrontés aux 
difficultés propres aux émulsions. Nous détaillons ensuite la caractérisation de ces 
systèmes multiphasiques avant de finir par l’analyse de génération de gouttes en tant que 
cavités optiques. 

4.1     Systèmes et paramètres physiques impliqués dans 
          la génération de gouttes 

4.1.1     Systèmes passifs et régimes d’écoulement 

      Il existe différents systèmes de production de gouttes. Une classification possible est de 
distinguer systèmes passifs et systèmes actifs. La production de gouttes dans les systèmes 
passifs ne repose que sur la géométrie de l’intersection et les débits utilisés tandis que les 
systèmes actifs font intervenir en outre une perturbation extérieure pour déclencher le 
processus. Nous nous sommes tournés vers les systèmes passifs du fait de la simplicité de 
leur mise en œuvre.  
      Les systèmes passifs peuvent être répartis selon la géométrie de l’intersection : les 
systèmes à « flux colinéaires », les systèmes à « flux convergents »  et les systèmes à « flux 
croisés » (Figure 4.1).  
 

 
Figure 4.1. Différents types de systèmes passifs de production de gouttes : (a) pour les 
systèmes à flux colinéaires, les liquides avant la jonction ont la même direction 
d’écoulement, (b) les systèmes à flux convergents sont similaires à ceux à flux colinéaires  
avec en plus un étranglement peu après la jonction, (c) les systèmes à flux croisés 
désignent deux intersections de canaux avec un angle non nul. 
 
      La Figure 4.1(a) montre un système à flux colinéaires. Le canal de liquide de goutte est 
emboîté dans le canal de liquide environnant. Les gouttes se forment naturellement à 
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l’embouchure. La Figure 4.1(b) présente une géométrie à flux convergents. La situation est 
identique au cas précédent à l’exception d’un étranglement du canal principal en face de 
l’embouchure du canal de goutte. Ce rétrécissement force le pincement du liquide de 
goutte, ce qui favorise la génération de gouttes. Le dernier modèle, Figure 4.1(c), montre 
un système à flux croisés avec une intersection de deux canaux à angle droit, appelée 
jonction en T. 
 
      Trois principaux régimes d’écoulement de deux liquides non miscibles peuvent 
survenir dans un microcanal (Figure 4.2). Il peut apparaître des gouttes libres, si la goutte 
ne touche pas les parois latérales et/ou verticales du canal, des gouttes confinées si la 
goutte remplit entièrement la section du canal ou encore deux flots parallèles. 
 

 
Figure 4.2 Trois régimes d’écoulement : régimes de gouttes libres (a), de gouttes confinées 
(b) et de jets (c). 
 
      Dans le cas des gouttes libres, la cassure de la goutte se produit lorsque l’entraînement 
exercé sur la goutte par le fluide porteur surpasse la tension interfaciale qui résiste à la 
déformation de la goutte. Dans le cas des gouttes confinées, la goutte remplit entièrement 
la section du canal, la pression de l’huile sur la goutte augmente au niveau de l’interface 
jusqu’à produire une rupture.  
      La formation de gouttes s’explique assez facilement de manière qualitative : prenons 
l’exemple de gouttes d’eau dans l’huile. Dans une première phase, l’eau ne se répand pas 
dans le canal principal en raison de l’écoulement de l’huile. Pendant ce temps, la pression 
de l’eau s’accroît jusqu’au point de dépasser celle de l’huile. L’eau entre alors dans le 
canal principal et au fur et à mesure qu’elle remplit ce canal, elle offre une surface d’appui 
de plus en plus importante à l’huile. La pression de l’huile sur le colorant grandit, le jet 
d’huile pince le filet d’eau jusqu’à la rupture. Une goutte est créée, l’écoulement de l’eau 
est à nouveau interrompu et le cycle recommence. 
 
Terminologie 
      En fonction de leur rôle, les liquides sont désignés sous différentes appellations, avec 
plusieurs variantes. Le liquide qui forme des gouttes est indifféremment désigné sous les 
noms de liquide de goutte, liquide de phase discrète ou liquide de phase discontinue. Le 
liquide qui entoure les gouttes est appelé liquide porteur ou liquide de phase continue ou 
encore liquide du milieu environnant. 
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      De même, nous appelons goutte libre ou goutte non confinée des gouttes qui ne 
remplissent pas entièrement la section du canal. Il est à noter que ce terme recouvre à la 
fois les gouttes sphériques et celles discoïdales. A l’opposé, goutte confinée ou « plug » 
désigne une goutte qui remplit entièrement la section du canal formant ainsi un bouchon. 
Le terme anglais « slug » fait référence à des gouttes dans un gaz. 
      Nous avons au cours de thèse choisi de travailler avec une géométrie à flux croisés. 
C’est une configuration très répandue car elle est simple et robuste. Du point de vue 
expérimental, les manipulations sont facilitées du fait des canaux bien séparés spatialement. 

4.1.2     Paramètres physiques et mouillage 

      Plusieurs forces et paramètres physiques interviennent dans la formation des gouttes : 
les forces de frottement visqueuses, la pression capillaire, l’inertie et la viscosité, la densité, 
les tensions de surfaces, les débits ou les pressions, les dimensions géométriques des 
canaux. Ce qui est fondamental dans ce phénomène, ce sont la comparaison des différentes 
forces et la comparaison des propriétés des deux liquides non miscibles. Des grandeurs 
permettent de quantifier ces rapports comme le nombre capillaire Ca, le rapport des débits 
φ, le rapport des viscosités ζ et le nombre de Reynolds Re (Tableau 4.1). 

 

 
Tableau 4.1 Paramètres impliqués dans la formation de gouttes. Les indices c et d 
désignent les liquides de phase continue et discontinue. Les différentes grandeurs sont 
définies avec µ, γ, ρ la viscosité, la tension superficielle et la masse volumique, D le débit, 
U la vitesse caractéristique de l’écoulement et L la longueur caractéristique d’écoulement. 
 
      Un autre facteur important est l’environnement des liquides : les matériaux dans 
lesquels sont fait les canaux et le traitement effectué définissent les propriétés de mouillage. 
Ce phénomène est primordial lorsqu’il s’agit des gouttes puisqu’il caractérise le 
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comportement d’un liquide sur un substrat (Figure 4.3). Pour obtenir une goutte d’eau dans 
l’huile par exemple, on recherche un matériau le plus hydrophobe possible. 
 

 
Figure 4.3 Degré de mouillage d’un liquide sur un matériau  et angle de contact θ associé. 
 
      Le comportement d’une goutte sur un solide est caractérisé par le paramètre 
d’étalement S, qui mesure la différence entre l’énergie de surface du substrat sec Esec et 
l’énergie de surface du substrat mouillé Emouillé par unité de surface : 
                                                      substrat

mouillé
substrat EES −= sec                                                    (4.1) 

                                                      ( )γγγ +−= SLSOS                                                       (4.2) 

où les trois tensions sont successivement la tension superficielle solide/air, solide/liquide et 
liquide/air. 
 
S>0 : mouillage total 
Si S est positif, le liquide s’étale complètement pour abaisser l’énergie superficielle. L’état 
final est un film d’épaisseur nanoscopique qui résulte d’une compétition entre les forces 
moléculaires et capillaires. 
S<0 : mouillage partiel 
La goutte ne s’étale pas et forme à l’équilibre une calotte sphérique qui s’appuie sur le 
substrat en faisant un angle de contact θE. En fonction des valeurs de θE, on peut qualifier 
un liquide de « plutôt mouillant » pour 2πθ ≤E et un liquide de « plutôt non mouillant » 

pour 2πθ ≥E . La loi de Young, obtenue en faisant le bilan des forces agissant sur la ligne 

de contact à l’équilibre, permet d’établir la relation : 
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                                                         ( ) SLSOE γγθγ −=cos                                                (4.3) 

En reportant (4.3) dans (4.2), il vient :  
                                                            ( )1cos −= ES θγ                                                    (4.4) 

      Dans le cas de la formation de gouttes en microfluidique, il y a compétition de 
mouillage entre deux liquides. L’idéal consiste à coupler un liquide parfaitement mouillant 
avec un liquide parfaitement non mouillant pour le matériau des canaux. Dans la réalité, 
c’est une fois de plus la comparaison entre les deux liquides qui importe. Le liquide le plus 
mouillant est alors le liquide porteur lorsqu’un régime de goutte se produit. Des traitements 
de surfaces existent afin de contrôler le mouillage. Des traitements chimiques permettent 
de passer d’un comportement hydrophobe à un comportement hydrophile tandis que des 
traitements physiques permettent d’accentuer une tendance hydrophobe/phile. 

4.1.3     Huiles 

      Les liquides adaptés à la formation de gouttes doivent être non volatils à température 
ambiante, inertes avec le matériau de la puce et de faible tension de surface afin d’éviter 
qu’ils ne se polluent pour abaisser leur tension superficielle. Il existe plusieurs familles 
d’huiles : les huiles silicones, les huiles carbones et les huiles fluorées. Le Tableau 4.2 
rapporte quelques unes de leurs propriétés physiques.  
 

 
Tableau 4.2 Quelques caractéristiques d’huiles silicones, alcanes et fluorées : la masse 
volumique ρ, la viscosité dynamique µ, la viscosité cinématique ν, la tension de surface γ, 
et l’indice optique nD [de Gennes 05, Guillot 05, 3M Corp, Tang 09, Weast 72, Boit 76]. 
 
      Les PDMS font partie des huiles silicones. Etant donné que l’on utilise déjà le PDMS 
pour fabriquer les puces, leur utilisation en tant que liquide porteur serait tout indiquée, 
cela répondrait bien à la problématique du mouillage. Mais le problème vient de leur 
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grande viscosité qui les rend pour la majorité d’entre eux inaptes à la microfluidique. 
D’autres huiles silicones de plus faibles viscosités sont parfois utilisées ([Guillot 05] huiles 
de chez Rhodorsil µ= 20cP ou 100cP, [Anna 03] avec du Span 80 comme tensioactif). 
      Les huiles carbones désignent les alcanes, CnH2n+2. Les alcanes présentés dans le 
Tableau 4.2 vont du nonane à l’hexadécane. Ils sont non volatils, la pression de vapeur 
saturante du nonane à 20°C est de 5mbar. Ce sont des liquides stables et apolaires et sont 
par conséquent non réactifs vis-à-vis de la surface de support. Ils ont une viscosité faible, 
comparable à celle de l’eau, et qui croît avec le nombre d’atomes de carbone, tout comme 
leur tension superficielle. L’hexadécane est une huile très utilisée en microfluidique 
[Thorsen 01, Ahn 06, Guillot 05, Cordero 08], le plus souvent en combinaison avec du 
SPAN 80 comme tensioactif. 
      Les huiles fluorées présentent de faible tension de surface (γ ~ 18mN.m-1), de faible 
viscosité, également comparable à l’eau. Elles sont très utilisées en microfluidique en 
raison de leur inertie et de leur biocompatibilité [Boedicker 08]. Les tensioactifs associés 
couramment sont des perfluoroalcools. 
      D’autres huiles sont parfois rencontrées dans les publications : huiles de maïs Mazola 
[Ozen 06], trioctanoin [Hsiung 06]. Nous avons travaillé avec de l’huile de paraffine 
(Cooper) au début puis essentiellement avec des huiles fluorées : perfluorodecaline (P9900, 
Sigma Aldrich) et le FC40 (3M Corp). 

4.1.4     Tensioactif 

      Nous avons cité dans la section précédente des tensioactifs en les associant à une 
famille d’huile. La Figure 4.4 montre de manière schématique une molécule de tensioactif 
et des formations de molécules, appelées micelles. 
 

 
Figure 4.4 (a) schéma d’une molécule de tensioactif, (b) schéma de formations micellaires. 
 
      Un tensioactif est une molécule constituée de deux parties aux comportements opposés. 
L’une, hydrophile, est soluble dans l’eau et dans les autres liquides à forte constante 
diélectrique. L’autre partie, au contraire, est hydrophobe. La partie hydrophile peut être un 
ion formant la tête polaire de la molécule tandis que la partie hydrophobe est une longue 
chaîne aliphatique CH3(CH2)n. Une échelle de classification, dénommée HLB pour balance 
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hydrophile/hydrophobe, a été créée pour rendre compte du degré de solubilisation des 
tensioactifs dans l’eau ou l’huile. Entre 0 et 7 se trouvent les tensioactifs plutôt solubles 
dans l’huile et au-delà de 7 ceux plutôt solubles dans l’eau. 
     Les tensioactifs trouvent des applications industrielles dans les moussants et 
antimoussants, les agents de mouillage, les détergents, les solubilisants de produits 
organiques et enfin comme stabilisants dans les émulsions eau/huile et huile/eau. C’est 
cette dernière application qui nous intéresse ici. Leur utilisation permet non seulement de 
limiter la coalescence des gouttes mais améliore aussi les conditions de mouillage.  
      De fait, les molécules du tensioactif vont se placer à l’interface entre l’eau et l’huile, 
leur tête pointant vers l’eau, et font chuter la tension de surface entre les deux liquides. En 
général, l’utilisation de tensioactif permet de diviser au moins par 10 les énergies γh/e. Pour 
une émulsion peu durable, il suffit de descendre à γh/e = 5mJ/m2 environ et pour une 
émulsion bien stable, il faut γh/e < 0.5mJ/m2. Une règle empirique due à Bancroft, affirme 
que si le tensioactif est plutôt soluble dans l’huile (HLB ~ 3 à 6), il formera des émulsions 
eau/huile et s’il est plutôt soluble dans l’eau (HLB ~ 8 à 18), il formera des émulsions 
huile/eau. Nous nous sommes intéressés aux tensioactifs se mélangeant dans l’huile car 
nous visons la création de microréacteurs biochimiques. D’un point de vue pratique, 
mélanger le tensioactif à l’huile et non à l’eau est avantageux car cela enlève une étape 
préparatoire de l’échantillon. 
      Une particularité des molécules de tensioactif est qu’ils peuvent s’associer pour former 
des micelles. Dans le cas d’un tensioactif ionique dissous dans l’eau, il s’agit d’agrégats où 
toutes les têtes polaires sont dirigées vers l’eau et toutes les queues aliphatiques sont 
protégées à l’intérieur. Les micelles apparaissent lorsque la concentration en tensioactif c 
est supérieure à la concentration micellaire critique cmc : 

                                                       






−= −

kT

Un
Vcmc LL

2
exp1                               (4.5) 

avec V, le volume par chaîne, nL est le nombre de groupe hydrophobe dans une molécule 
de tensioactif, UL est l’énergie de transfert d’un groupe hydrophobe. On remarque ainsi que 
si nL est grand, c'est-à-dire pour de longues chaînes carbonées, la cmc est très petite. Pour 
des concentrations c<cmc, le tensioactif existe sous forme de molécules isolées. Pour des 
concentrations c>cmc, une partie du tensioactif s’agrège en micelles. Il reste une 
population non agrégée du tensioactif dont la concentration est constante et égale à la cmc. 
      L’intérêt est de se placer au dessus de la cmc pour avoir le plus de molécules isolées de 
tensioactif possible qui puissent venir se placer à l’interface eau-huile. Il n’est pas dans 
notre intérêt cependant d’utiliser une trop forte concentration de tensioactif car cela change 
les propriétés physiques du liquide, notamment cela le rend plus visqueux et la présence de 
nombreux agrégats pourrait induire l’obstruction des microcanaux.  
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4.2     Premiers essais 

4.2.1     Gestion des débits 

      Les travaux sur les microgouttes sont relativement récents puisque la première étude 
sur la formation de gouttes en microfluidique a été faite en 2001 [Thorsen 01]. Depuis, de 
nombreux groupes de par le monde se sont intéressés aux microgouttes, tant à leur 
production et à leur manipulation qu’à leurs applications. 
      La thématique des microgouttes est entièrement nouvelle au sein de notre groupe de 
recherche. Une période d’adaptation a été nécessaire pour se familiariser avec ces systèmes 
biphasiques, pour comprendre les nouvelles contraintes de la microfluidique digitale par 
rapport à celle en flux continu. Après s’être heurtés aux différents problèmes propres aux 
gouttes, nous avons abouti à l’élaboration d’un protocole permettant d’obtenir rapidement 
une production de gouttes stable. 
  
      Les premiers essais ont été réalisés avec de l’eau déionisée et de l’huile d’olive (huile 
de cuisine). Ceci a permis de se confronter aux problèmes d’instabilité des régimes dus à 
des effets de pistons des seringues (accumulation de la pression puis relâchement), à la 
difficulté de distinguer et d’identifier les liquides, à la question du mouillage. 
      Une difficulté consiste à reconnaître les différentes phases mises en jeu dans les 
canaux : huile, eau, air sont au départ tous présents dans les canaux. La grande différence 
d’indice optique entre l’air et les liquides permet d’identifier les bulles d’air aux dioptres 
très marqués. Il suffit d’attendre quelques instants pour que l’air soit évacué, poussé par les 
liquides, et si nécessaire augmenter les débits permet de décrocher une bulle coincée. Pour 
départager l’huile de l’eau, le plus simple est d’observer le comportement des liquides au 
niveau de la jonction. Si le matériau est à tendance hydrophobe, l’eau va former une goutte 
tandis que l’huile va mouiller les parois. Quel que soit l’emplacement dans le réseau des 
canaux, le liquide de goutte sera alors l’eau et le liquide environnant l’huile. 
      Amener les deux liquides ensemble au  niveau de la jonction peut s’avérer compliqué. 
L’utilisation de fort débits (≈ 300-1000nL/s) peut déboucher sur la prédominance d’un 
liquide sur l’autre et le remplissage des canaux par un seul liquide, ce qui entraîne la perte 
de repère pour identifier les phases. On ne sait plus si en actionnant la seringue d’huile on 
chasse l’eau qui s’est accumulée dans le canal huile ou  n’ayant pas remarqué le dioptre 
eau-huile, on bascule dans la situation inverse et l’on noie le canal eau avec de l’huile… 
Débloquer ce genre de situation représente une perte de temps. Aussi l’idéal est de 
conserver les deux liquides présents au niveau de la jonction en évitant que l’un ne prenne 
le pas sur l’autre. L’utilisation de faibles débits (≈ 30nL/s) évite ce genre de problèmes 
mais requiert plusieurs minutes de patience.  
      La Figure 4.5 synthétise une méthode efficace qui évite les phénomènes de va-et-vient 
des liquides au niveau de la jonction et permet d’obtenir des gouttes en quelques minutes. 
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Les étapes sont détaillées dans la légende. Le principe consiste à noyer les canaux avec de 
l’huile afin de mouiller les parois en utilisant un fort débit. Cela facilite par la suite la 
formation des gouttes en évitant une éventuelle compétition de mouillage. Ensuite, après 
insertion du capillaire d’eau, on utilise un débit d’eau fort et on diminue celui d’huile pour 
amener rapidement l’eau au niveau de la jonction.  Le débit d’huile est réduit mais pas 
stoppé. En branchant le capillaire de sortie, cela  crée une aspiration, l’écoulement global 
est orienté dans la seule direction de la sortie. Un régime de jet s’établit naturellement dans 
le microcanal. Il suffit alors de diminuer le débit d’eau pour faire apparaître un régime de 
gouttes. 
 

 
Figure 4.5 Protocole permettant d’établir un régime de goutte dans une jonction en T. 
 
      Obtenir un régime stable n’est pas immédiat. Après l’établissement d’un écoulement 
dans le bon sens, il reste encore à stabiliser la production des gouttes. Les phénomènes de 
piston dus à la compression/décompression des matériaux engendrent des instabilités. 
Aussi est-il recommandé d’utiliser des matériaux rigides. Eviter les bulles d’air dans les 
seringues et les poches d’air dans les canaux, utiliser des seringues en plastique dur voire 
des seringues en verre, sont autant d’éléments qui permettent d’améliorer la stabilité du 
système. Le PDMS lui-même peut se déformer sous la pression. Le verre ou le polymère 
commercialisé sous le nom de Northern Optical Adhesive sont plus rigides et seraient 
mieux adaptés, mais la microfabrication est plus complexe et le prix des matériaux plus 
élevé. 

4.2.2     Qualité des canaux 

      La Figure 4.6 montre la formation d’une goutte d’eau dans de l’huile d’olive. Il s’agit 
de notre toute première réalisation de génération de goutte. Aucun traitement de surface ni 
même tensioactif n’est utilisé. Cela coïncide également avec les premières puces 
microfluidiques créées, la qualité des canaux n’est pas parfaite. La goutte a une forme de 



 
4.2 Premiers essais 

 

 - 77 - 

disque, complètement aplatie dans le canal de hauteur 24µm et largeur 200µm. Il est 
intéressant de noter sa forme en pointe. Ce n’est pas dû à la dynamique de formation de la 
goutte mais à l’interaction avec la paroi : la goutte a tendance à adhérer. Les aspérités 
peuvent « accrocher » une goutte.  
 

 
Figure 4.6 Photographie d’une goutte d’eau dans de l’huile d’olive, la première 
réalisation d’une longue série. 
 
      La présence de débris perturbe complètement le système. Il peut forcer la coalescence 
de deux gouttes consécutives ou au contraire scinder une goutte en deux (Figure 4.7) ou 
encore conduire à l’obstruction complète du canal. La qualité des canaux est primordiale et 
l’amélioration du procédé de microfabrication a été une étape préliminaire à la production 
régulière de gouttes. 
 

 
Figure 4.7 Cassure d’une goutte sur un débris de PDMS dans le microcanal : (i) arrivée 
d’une goutte sur un débris de PDMS bouchant le canal, (ii) élongation de la goutte, (iii) 
cassure de la goutte, (iv) reformation d’une goutte arrondie au niveau du débris, (v) 
détachement de la goutte et (vi) propagation dans le canal.  
 
      Après un premier test avec de l’huile d’olive, nous avons recherché des huiles 
appropriées à nos expériences. Nous avons travaillé avec de l’huile de paraffine (Cooper) 
au début puis essentiellement avec des huiles fluorées : perfluorodécaline (P9900, Sigma 
Aldrich) et le FC40 (3M Corp).  
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4.2.3     Stabilité de l’émulsion et mouillage du PDMS et du verre 

      Il apparaît ainsi que des canaux nets facilitent l’écoulement des gouttes. Mais ce n’est 
pas suffisant. Les gouttes une fois formées peuvent fusionner si elles viennent à se heurter. 
Par ailleurs, même avec des canaux parfaits, le mouillage reste une problématique épineuse. 
En l’absence de tout traitement, une compétition de mouillage apparaît qui perturbe la 
production de goutte. La Figure 4.8 montre la formation de goutte d’un mélange eau-
glycérol dans la perfluorodécaline, en l’absence de tensioactif.  
 

 
Figure 4.8 Photographies de l’écoulement de « gouttes » d’un mélange eau-glycérol dans 
de la perfluorodécaline. La flèche pleine indique la jonction en T et la flèche en pointillés 
indique un recadrage de la caméra sur la formation d’une poche de liquide de goutte.  
 
      Sur la photographie 4.8 (a), la jonction en T est visible (pointée par la flèche pleine), le 
canal principal (horizontal) est rempli d’huile et l’on peut distinguer le dioptre eau-
glycérol/huile au niveau de l’embouchure de la jonction. Sur les photographies 4.8(b-d), 
une poche du mélange eau-glycérol grossit au cours du temps. La formation de cette poche 
en aval de la jonction indique que le liquide de goutte s’écoule le long de la paroi ce qui 
met en évidence un problème de mouillage. En grossissant, la poche subit la pression de 
l’huile jusqu’au point de se laisser emporter, donnant l’impression d’une goutte rampant le 
long de la paroi (Figure 4.8 (e-h)). 
      Même dans les situations où la goutte est confinée dans le canal, les dioptres avant et 
arrière sont asymétriques (Figure 4.9 (a-b)). Alors que le dioptre eau-huile avant a une 
forme convexe, le dioptre arrière est complètement déformé et varie au cours du 
mouvement de la goutte, traduisant encore un problème de mouillage. 
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Figure 4.9 Photographies montrant les dioptres avant et arrière d’une même goutte en 
l’absence de tensioactif (a-b) et en présence de tensioactif (c). Les flèches indiquent la 
direction de l’écoulement. 
 
      L’emploi d’un tensioactif apporte une nette amélioration. Pour les huiles fluorées, nous 
avons utilisé comme tensioactif, le 1H-1H-2H-2H perfluorodécan-1-ol. Le tensioactif se 
présente sous forme de poudre et une solution d’huile est préparée avec des proportions de 
tensioactif comprises entre 0,5% et 4% (en masse).  
      L’emploi du tensioactif contribue à la stabilisation de la production de gouttes et agit 
sur la forme de la goutte. Il rétablit en particulier la symétrie des dioptres (Figure 4.9 (c)). 
Cet aspect est maintenu durant l’écoulement de la goutte dans le microcanal.  
      Avec le tensioactif, la figure de l’écoulement est plus lisse. La formation de goutte est 
possible mais des problèmes de mouillage peuvent persister. Dans certaines zones du canal, 
des poches de liquide de gouttes stagnent faisant péricliter la formation des gouttes. Il 
s’ensuit des écoulements aux formes diverses, stratifiés (Figure 4.10 (a-d)) ou en collier de 
perles (Figure 4.10(e-h)). Dans le premier cas, le filet de liquide de goutte s’épaissit et 
s’amincit régulièrement. Dans le second, la position des ventres et des nœuds peut être fixe 
dans le canal telle une onde stationnaire (Figure 4.10 (e-f)). ou bien l’agencement peut être 
perturbé par l’arrivée d’un volume plus important de liquide (Figure 4.10 (g-h)). 
 

 
Figure 4.10 Différents motifs d’écoulement pour un même débit : stratifié sur les 
photographies (a-d), en collier de perles sur les photographies (e-h).  
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      Cette compétition de mouillage provient du fait que le verre et le PDMS sont tous les 
deux hydrophiles. Il existe différentes solutions pour renverser la tendance. Le verre est un 
solide de haute tension critique superficielle (γc ~ 150mN/m). Il est donc mouillé par la 
grande majorité des liquides. Sa tension critique superficielle peut être abaissée à quelques 
20mN/m en le recouvrant d’un tapis moléculaire hydrophobe de type -(CH2)- par le biais 
d’une silanisation. Le groupement trichlorosilane va réagir chimiquement avec les silanols 
présents à la surface, greffant la chaîne hydrophobe sur le verre. 
      Pour le PDMS, il existe également des procédés pour le rendre hydrophobe. Les 
traitements de surfaces font l’objet de tests dans chaque groupe de recherche. Divers 
protocoles ont été proposés mais souvent il est nécessaire d’adapter la recette. Par ailleurs 
une difficulté liée au PDMS est que les traitements tiennent mal car il s’agit d’un matériau 
mou. Aussi, le comportement hydrophobe évolue dans le temps. Il est possible également 
de microstructurer voire nanostructurer la surface pour renforcer la tendance hydrophobe 
du matériau. Par contre, cela induit des étapes de microfabrication 
supplémentaires (création d’un moule et presse) et il faut anticiper les besoins avant le 
collage plasma. A noter récemment la publication d’une méthode qui semble fiable et de 
qualité pour faire un traitement sur des puces déjà scellées [Schneider 10]. 
      Nous n’avons pas réalisé de traitement de surface élaboré pour rendre les matériaux 
hydrophobes. Afin de maintenir le nombre d’étapes technologiques aussi faible que 
possible, un séjour prolongé (24h) à l’étuve a fourni l’essentiel du traitement. Dans certains 
cas, les canaux ont également été lavés par une solution d’huile saturée en tensioactif, ce 
qui permet d’adsorber des molécules de tensioactif sur les parois du PDMS.  
      Nous avons fait quelques essais avec des puces entièrement en PDMS. La 
microfabrication reste simple : il suffit d’ajouter une épaisseur de PDMS sur la lamelle de 
microscope et de réaliser deux collages plasma successifs (Chapitre 3). Cependant, on 
retrouve les mêmes résultats que pour les puces verre-PDMS en terme de stabilité de 
production des gouttes, c’est pourquoi nous avons continué à travailler avec la technologie 
verre-PDMS.  
      Au final, en suivant ce procédé et avec l’utilisation de tensioactif, nous avons été en 
mesure de produire des trains de gouttes stables dans les canaux comme le montrent les 
photographies de la Figure 4.11. Les images 4.11(a-d) présentent des gouttes juste après 
leur formation, le débit d’huile diminue progressivement impliquant une augmentation en 
taille des gouttes. Sur les images 4.11(e-h), des trains de gouttes confinées se succèdent, de 
plus en plus longs (~ plusieurs fois le champ de la caméra). 
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Figure 4.11 Photographies de trains de gouttes de glycol dans le FC40 au niveau de la 
jonction (a-d) et plus en aval dans le canal (e-h) pour différents débits. 

4.3     Caractérisation des systèmes de production de 
         gouttes 

4.3.1     Production de gouttes avec un seul générateur 

Choix des produits et des jonctions 
      Par la suite nous avons réussi à produire des gouttes de différentes morphologies (libres, 
confinées) et de différentes tailles de manière contrôlée. Deux géométries à flux croisés ont 
été testées : les jonctions en T à pointe biseautée et en Y. Pour les liquides, notre choix 
s’est tout d’abord porté sur des produits couramment utilisés en microfluidique. Deux 
types d’huile ont servi dans les expériences : une huile carbone (Paraffine Cooper) et une 
huile fluorée (FC40 3M Corp). L’huile carbone a été utilisée sans ajout de tensioactif 
tandis que 2% en masse de 1H,1H,2H,2H perfluoro-1-décanol (Fluorochem) ont été 
dissous dans l’huile fluorée.  Ces huiles ont été testées avec une série de solvants : eau, 
glycérol, éthylène glycol, un mélange eau-glycérol (1:0.7 en masse) et éthanol. Les 
solutions d’alcools ont été choisies pour leur qualité de milieu à gain lorsqu’un colorant est 
dissous dedans. L’eau, qui est moins performante sur ce point, a été tout de même 
considérée pour sa biocompatibilité et le mélange eau-glycérol a été préparé pour sonder 
un éventuel compromis entre les deux aspects. Le Tableau 4.3 résume quelques propriétés 
physiques de ces solvants. 
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Tableau 4.3 Quelques caractéristiques de l’eau, glycérol, d’un mélange eau-glycérol 
(1 :0.7 en masse), éthylène glycol et éthanol : la masse volumique ρ, la viscosité 
dynamique µ, la viscosité cinématique ν, la tension de surface γ, et l’indice optique nD 
[Weast 72].  
 
Dans le cas du couple huile FC40-eau, on peut estimer le nombre de Reynolds Re et le 
nombre capillaire Ca à : 

- Re ~ 10, 
- Ca ~ 0.001, 

pour des canaux de 100x100µm2, et des débits de l’ordre de 1µL/min. 
 
Diagrammes de phase 
      Afin de caractériser la production des gouttes, nous avons dressé les diagrammes de 
phase des jonctions testées pour différents couples huile/solvant. Ces diagrammes 
décrivent  la relation entre les débits des liquides et la morphologie de l’écoulement. Parmi 
les régimes possibles, on trouve le régime de gouttes si l’écoulement est segmenté et le 
régime de jet si deux flots coulent continûment en parallèle. La Figure 4.12 montre les 
diagrammes de phase pour le glycol, l’eau, le mélange eau-glycérol et l’éthanol avec 
l’huile de paraffine dans une jonction en Y. Les débits de solvant et d’huile sont tracés 
selon l’axe des abscisses et des ordonnées. Pour déterminer la frontière entre le régime de 
gouttes et celui de jets, les débits sont scannés de 0 à 350nL/s. A la transition des régimes, 
un des jets devient instable et tend à se rompre pour former des gouttes. La frontière est 
déterminée par encadrement, en déterminant une première position sur le diagramme de 
phase  appartenant clairement au régime de gouttes et une seconde position au régime de 
jets. Sur la photographie du moule en insert, une jonction à trois canaux est visible. L’huile 
est injectée dans le canal de gauche, le solvant dans le canal de droite, la branche du milieu 
n’est pas utilisée au cours de ces expériences.  
      Sur la Figure 4.12, on note la présence d’un régime de gouttes et d’un régime de jets 
pour le glycol, l’eau et le mélange eau-glycérol. Le régime de gouttes apparaît dans la 
partie supérieure gauche du diagramme ce qui indique qu’il s’agit de gouttes de solvant 
dans l’huile. Dans le cas de l’éthanol, seul un régime de jets est observé. 
      Les mêmes figures ont ensuite été tracées pour l’huile fluorée FC40 (Figure 4.13). 
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Figure 4.12 Diagrammes de phase dans une jonction en Y illustrant la relation entre les 
débits des liquides et les types d’écoulement pour des couples associant l’huile de 
paraffine à différents solvants : (a) glycol, (b) eau, (c) eau-glycérol et (d) éthanol. 
 

 
Figure 4.13 Diagrammes de phase dans une jonction en Y illustrant la relation entre les 
débits des liquides et les types d’écoulement pour des couples associant l’huile fluorée 
FC40 à différents solvants : (a) eau-glycerol, (b) glycérol, (c) éthanol et (d) glycol. 
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      Avec l’utilisation de FC40, des régimes de gouttes et de jets sont reportés dans tous les 
cas. Des émulsions solvant/huile sont ainsi formées pour le glycol, le glycérol et le 
mélange eau-glycérol dans le FC40. La situation inverse se produit avec le couple 
éthanol/FC40 (le régime de goutte est rapporté dans la partie inférieure droite du graphe) : 
des gouttes d’huile dans l’éthanol sont formées. D’après le Tableau 4.3, on remarque que 
la tension superficielle de l’éthanol est particulièrement faible (γEtOH = 22.75mN.m-1) par 
rapport aux autres solvants, et s’approche de la tension du FC40 (γFC40 = 16mN.m-1, 
Tableau 4.2). Cela expliquerait que l’éthanol mouille préférentiellement les parois du 
PDMS et conduit à une émulsion huile/solvant. 
  
      La Figure 4.14 montre quelques clichés caractéristiques d’écoulements.  

 
Figure 4.14 (a) photographies d’un régime de jets glycol/FC40 pour différents débits : 
90nL/s pour le glycol et 500/200/10nL/s pour l’huile (i/ii/iii),  (b) photographies d’un 
régime  de gouttes confinées du mélange eau-glycérol dans le FC40 pour différents débits : 
50nL/s pour le mélange eau-glycérol et 100/50/20nL/s pour l’huile (i/ii/iii), (c) 
photographies d’un régime de gouttes libres de FC4O dans l’éthanol pour différents 
débits  : à débits égaux 40nL/s (i), 70nL/s pour l’éthanol et 3nL/s pour l’huile, formation 
de gouttes d’huile dans l’alcool (ii-iii). 

 
      Sur la série (a), il s’agit de jets de glycol et de FC40. Le débit de glycol est gardé 
constant à 90nL/s tandis que celui de l’huile passe de 500nL/s (i) à 200nL/s (ii) pour finir à 
10nL/s (iii), d’où l’augmentation de la largeur du jet de glycol. Sur la série (b), des gouttes 
confinées du mélange eau-glycérol sont produites dans le FC40. Le débit du mélange eau-
glycérol est fixé à 50nL/s et celui de l’huile va de 100nL/s à 50nL/s puis 20nL/s. La taille 
de la goutte augmente. La série (c) met en valeur l’inversion des rôles pour le couple 
éthanol/FC40. De la rhodamine B est mélangé à l’éthanol pour identifier les phases. Sur 
l’image (i), l’éthanol est injecté par le canal du bas et l’huile arrive par le canal principal. 
Les débits de solvant et d’huile sont tous les deux à 40nL/s. Des poches d’éthanol se 
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propagent le long de la paroi. Notez l’angle de contact de l’éthanol sur le PDMS, bien 
inférieur à 90°, ce qui montre que le produit mouille la paroi. Sur les images (ii-iii), 
l’éthanol est injecté depuis le canal principal et l’huile par le canal du bas. Les débits de 
solvant et d’huile sont respectivement 70nL/s et 3nL/s. On voit la formation de la goutte 
qui au départ interagit fortement avec la paroi puis qui ensuite s’écoule plus librement. 
 
      Nous avons utilisé sur ces photographies du colorant pour faciliter la reconnaissance 
des liquides. Par la suite, les gouttes contiendront toujours du colorant, car elles constituent 
le milieu actif des lasers. Or, le colorant se comporte un peu comme un tensioactif. Sa 
présence peut influer la production des gouttes, aussi avons-nous réalisé des tests avec des 
solutions de colorant. Des préparations avec de la rhodamine 6G (Rh6G) ou de la 
sulforhodamine 640 (Su640) ont été réalisées à la concentration de 5.10-3mol.L-1, typique 
des concentrations utilisées pour le milieu à gain d’un laser. Nous n’avons pas remarqué de 
différence significative dans la production de gouttes entre deux solutions de colorants 
différents dissous dans un solvant identique, ni même entre deux solutions avec ou sans 
colorant. Les changements induits par les différences de tensions de surfaces entre les 
solutions sont sans doute moindres que les variations engendrées par les fluctuations des 
débits. 
 
Etude de la précision des mesures 
      En raison des phénomènes de piston, compression et décompression du PDMS, la 
position des frontières sur les graphes des Figures 4.12 et 4.13 n’est pas absolue. En effet, 
il est possible de trouver des changements en fonction de la manière dont on applique les 
débits. La Figure 4.15 montre une séquence de photographies de gouttes d’eau dans le 
FC40 où le débit d’huile est maintenu constant à 100nL/s tandis que celui de l’eau 
augmente de 500nL/s à 1000nL/s puis redescend à 500nL/s. Lorsque le débit d’eau est 
augmenté, on passe d’un régime de goutte (i-ii) à un régime un peu étrange, intermédiaire 
entre les jets et les gouttes (iii). Lorsque le débit d’eau redescend un régime de jet apparaît 
clairement, qui disparaît complètement si l’on continue de descendre jusqu’à 500nL/s. 
Cette expérience met en évidence un effet d’hystérésis autour de 800nL/s (ii,v). 
 

 
Figure 4.15 Photographies montrant des fluctuations d’état au niveau de la frontière pour 
des gouttes d’eau (à différents débits) dans du FC40 (débit d’huile constant 100nL/s).   
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      Nous avons étudié la précision des mesures dans le cas du glycol et du FC40 dans une 
géométrie à jonction en T. Plusieurs relevés ont d’abord été faits sans suivre de protocole 
particulier dans l’application des débits. La Figure 4.16(a) rend compte des fluctuations 
importantes de la frontière. 
 

 
Figure 4.16 Diagrammes de phase du couple glycol/FC40 dans un dispositif à jonction en 
T : (a) frontières entre le régime de gouttes et celui de jets du couple glycol/FC40 relevées 
plusieurs fois sans protocole défini pour l’application des débits, (b) relevés successifs de 
la frontière suivant un protocole d’application des débits précis, (c) frontières établies au 
niveau de la jonction (courbe noire) et 15mm plus en aval dans le canal principal (courbe 
rouge), (d) diagramme étendu relevé loin de la jonction. 

 
      Nous avons alors fait des tests de répétitivité en suivant cette fois-ci un protocole précis. 
A partir du système au repos, le débit de glycol est augmenté progressivement jusqu’à 
apparition des gouttes. Quelques points de la frontière sont déterminés 5 fois d’affilée tout 
en prenant soin de laisser le système revenir à la normale entre chaque mesure. Déterminer 
le point d’une frontière est parfois ambigu. Aussi avons-nous procédé par encadrement 
comme expliqué précédemment et nous avons obtenu une précision de ± 1nL/s. Les 
photographies de la Figure 4.16(b) montrent la transition entre le régime de jets et celui de 
gouttes. La différence entre les trois est légère car il s’agit du plus petit changement de 
débit ayant un effet remarquable sur l’écoulement. On voit le pincement du jet de glycol 
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qui par la suite conduit à la rupture. Nous avons considéré comme un régime de jet les 
situations où le liquide de goutte s’introduit dans le canal principal sans se rompre sur une 
distance supérieure à 2 fois la largeur du canal. Le graphe 4.16(b) somme les différents 
relevés. La plupart des points se superposent ou sont très rapprochés. Les écarts types sont 
de 2.4, 0.8 et 0.7nL/s pour les relevés correspondants à 20, 30 et 40nL/s. A l’exception 
d’une mesure, la répétitivité est plus précise que l’encadrement de la frontière. Par rapport 
à la Figure 4.16(a), le suivi d’un protocole améliore grandement la fiabilité de la mesure. 
      La Figure 4.16(c) rapporte un autre type d’incertitude, celle liée à l’instabilité de 
Rayleigh-Plateau du jet dans le microcanal. Le jet peut en effet se fractionner en gouttes 
plus en aval dans le canal. Sur le graphe (c) sont représentées la frontière établie au niveau 
de la jonction et celle établie 15mm plus loin. Le décalage important entre les deux courbes 
montre que la détermination de la frontière est relative au point d’observation dans le 
microcanal. Finalement, pour le couple FC40/glycol, qui est le couple de liquide que l’on a 
le plus utilisé au cours de ma thèse, nous avons tracé le diagramme de phase en suivant le 
protocole défini précédemment sur une large gamme de débits en se plaçant très loin dans 
le canal pour se mettre dans la situation concrète où la cavité optique est située à plusieurs 
centimètres de la jonction (graphe (d)). 
 
Synthèse des résultats 
      Le Tableau 4.4 résume de manière booléenne l’ensemble des résultats sur la génération 
de gouttes.  
 

 
Tableau 4.4 Synthèse des tests de production de gouttes. 
 
      L’instabilité du régime de goutte notée pour les couples avec l’huile de paraffine est 
certainement améliorable avec l’utilisation d’un tensioactif (SPAN 80). Dans la suite des 
expériences, lorsque nous avons travaillé avec l’huile de paraffine, c’était pour tester le 
fonctionnement du laser à goutte avec une huile non fluorée. 
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4.3.2     Mise en série de générateurs de gouttes 

      Nous avons intégré plusieurs générateurs de gouttes sur une même ligne de canaux. 
Nous avons utilisé pour cela des jonctions en T à pointe biseautée (Figure 4.17 (a-b)). 

 
Figure 4.17 (a) photographies du moule d’un système à trois jonctions, (b) photographies 
du moulage en PDMS d’un système à deux jonctions, (c) schéma présentant différents 
motifs d’alternances. 
 
      Nous avons commencé par aligner deux générateurs de gouttes. La caractérisation sous 
forme de diagramme de phase nécessite un graphe tridimensionnel que la présence de 
nombreuses instabilités hydrodynamiques rend difficilement lisible. Dans de nombreux cas, 
les gouttes issues du premier générateur fusionnent avec celles du second. Pour certains 
couples de débits, il est possible cependant de générer une alternance de gouttes 1:1 et 1:2, 
les chiffres indiquant le nombre de gouttes issues du premier générateur puis du deuxième 
générateur respectivement (Figure 4.17(c)).  La Figure 4.18 montre quelques images 
illustrant cette situation. Pour un débit d’huile fixé à 20nL/s, divers couples de débits de 
glycol aux entrées des deux générateurs de gouttes ont été appliqués. Les séries de 
photographies pour chaque point du graphe montre la séquence de goutte produite. Sur les 
différentes séquences, on observe des variations en taille, en fréquence. Les alternances de 
même type X:X sont encadrées par les lignes en pointillées. On constate que le réglage des 
débits autorise un certain contrôle sur les séquences de gouttes. 
      Les systèmes à trois générateurs de gouttes sont hautement instables et il est difficile 
d’éviter la coalescence des gouttes au niveau du troisième générateur. 
 



 
4.3 Caractérisation des systèmes de production de gouttes 

 

 - 89 - 

 
Figure 4.18 Photographies montrant la génération d’alternance de gouttes 1:1, 1:2, 1:3 et 
1:4 pour un débit d’huile fixé à 20nL/s. Le sens de l’écoulement est de la gauche vers la 
droite. Les croix pointent les gouttes sur un motif de l’alternance : celles en rouge 
montrent les gouttes provenant du premier générateur en amont des canaux, celles en bleu 
les gouttes du second générateur (en bas à gauche sur les images). 

4.4     Obtention de cavités optiques à état liquide 

      Parmi la génération de gouttes, un sous-ensemble qui nous a tout particulièrement 
intéressé concerne l’obtention de gouttes libres. Nous avons vu dans le chapitre 2 que la 
forme sphérique ou discoïdale combinée avec la condition ns>nh sur les indices optiques du 
couple solvant/huile permet d’utiliser les gouttes comme des résonateurs optiques.  
 
      L’obtention de gouttes libres d’eau ou de glycol avec l’huile de paraffine est faisable 
pour des débits inférieurs à 300nL/s (Figure 4.19).  

 

 
Figure 4.19 Photographies de gouttes libres d’eau (a) et de glycol (b) dans l’huile de 
paraffine. Les débits respectifs sont 40/150nL/s et 10/140nL/s. 
 
      Mais L’huile de paraffine est proche de l’hexadécane, son indice optique est supérieur 
à la plupart des solvants. Les indices optiques des liquides envisagés sont listés dans les 
Tableau 4.2 et 4.3. 
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      Les alcanes sont liquides à température ambiante et leur indice optique augmente avec 
le nombre d’atomes de carbone. Le pentane a l’indice optique le plus faible à 1,357. Il 
pourrait être utilisé avec le glycol, glycérol mais il est volatil. C’est seulement à partir du 
nonane que les huiles carbones sont non volatiles. Par contre leurs indices optiques sont 
supérieurs à 1,405, ce qui restreint les solvants utiles et ne permet pas leur utilisation avec 
l’eau. 
      Seules les huiles fluorées permettent de travailler avec l’eau en tant que liquide de 
goutte et matériau du résonateur. Cependant, l’obtention de gouttes libres est plus difficile 
à obtenir avec l’huile fluorée en raison de sa faible viscosité. Dans le domaine des débits 
compris entre 0 et 400nL/s, seules des gouttes confinées sont produites. Afin de générer 
des gouttes libres au niveau de la jonction des canaux, il est nécessaire d’augmenter le 
débit d’huile. La Figure 4.20(a) montre un diagramme de phase étendu de l’eau dans le 
FC40 avec des débits d’huile allant jusqu’à 1700nL/s.  En plus de la frontière goutte/jet en 
ligne rouge sur le graphe, est reportée en pointillés la séparation entre gouttes libres et 
gouttes confinées. Le régime des gouttes libres apparaît pour des débits d’huile bien plus 
élevés que ceux nécessaires aux gouttes confinées. 
 

 
Figure 4.20 (a) Diagramme de phase faisant apparaître la distinction goutte libre/goutte 
confinée, (b) graphe donnant l’évolution du rapport longueur de goutte sur largeur du 
canal en fonction du débit d’huile pour des débits d’eau fixés. 

 
      Pour mettre en évidence la transition goutte confinée à goutte libre, le rapport R de la 
longueur de goutte sur la largeur du canal est tracé en fonction du débit d’huile (Figure 
4.20(b)). Le débit d’eau φeau est gardé constant pour une courbe donnée. Sur le graphe sont 
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reportées deux courbes, l’une pour φeau1 = 10nL/s, l’autre pour φeau2 =  100nL/s. La droite  
R = 1 délimite la frontière entre gouttes confinées (GC) et gouttes libres (GL). Dans un 
premier temps, on observe un régime où la longueur des gouttes confinées varie 
linéairement avec le débit d’huile. Puis il y a un régime transitoire qui aboutit à un second 
régime linéaire de pente nettement plus faible, quasi nulle. Le franchissement de la 
frontière GC/GL apparaît au cours de ce second régime. Les débits d’huile correspondants 
sont de 750nL/s et 1400nL/s pour φeau1 et φeau2, ce qui constitue des débits élevés en 
microfluidique. 
      Les mêmes graphiques ont été tracés pour le couple éthylène glycol/FC40 (Figure 
4.20(c-d)). L’obtention de gouttes libres est possible avec des débits d’huile moins élevés 
mais tous supérieurs à 180nL/s. 
 
      Une alternative est d’effectuer la transition de gouttes confinées à gouttes libres plus en 
aval dans les canaux. Au lieu de produire des gouttes libres directement au niveau de la 
jonction, les gouttes libres sont obtenues à partir de gouttes confinées. La cassure de 
longues gouttes en plusieurs petites est un moyen d’y arriver (Figure 4.7 et [Link 04]), 
cependant pour des applications biologiques ou de laser, il est désirable de conserver 
l’intégrité des gouttes.  
      Une autre solution consiste alors à augmenter la section du canal. La Figure 4.21 
montre des photographies de gouttes dans des canaux dont la largeur passe de 100µm à 
300/500/300µm pour (a/b/c) respectivement. 
 

 
Figure 4.21 Photographies montrant des gouttes dans des sections élargies du canal. 
 
      La Figure 4.21(a) est une séquence d’images de la même goutte prises à différents 
endroits dans le dispositif microfluidique. Dans le canal de largeur 100µm, la goutte 
remplit toute la section puis au cours de l’évasement du canal la goutte s’adapte à son 
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environnement et transite d’un état confiné à libre. Etant donné la profondeur du canal de 
125µm, la goutte n’est pas une sphère mais une sorte de disque. Des sphères parfaites sont 
obtenues sur la Figure 4.21(b). Elles s’écoulent en un train rectiligne dans l’axe du 
microcanal. L’obtention de ces gouttes libres est réalisable aussi bien à faibles débits 
d’huile qu’à forts débits conduisant à une maîtrise de la fréquence de production et de la 
taille des gouttes. La cartographie du régime de gouttes établie dans les diagrammes de 
phase à la section 4.3.1 donne le domaine de fonctionnement du dispositif. La limitation 
réside dans l’apparition de structures autoorganisées. La Figure 4.21(c) montre le début de 
cette déviation où du fait de la plus grande densité des gouttes, un léger décalage latéral 
apparaît. Au dessus d’une densité critique de liquide de goutte, il se produit un assemblage 
de forme hexagonale, qui permet de réduire l’énergie superficielle de la structure et qui 
conduit à la perte de la forme circulaire. 

4.5     Discussion 

      Nous avons ainsi caractérisé des systèmes passifs de production de goutte pour une 
liste de différents liquides. Nous allons maintenant discuter des choix, en terme de 
géométries de jonction et de produits, qui ont été faits pour la suite des expériences. 
      Tout d’abord, si l’on compare les diagrammes de phases établis pour un solvant dans 
une jonction donnée avec deux huiles différentes (Figures 4.12(a,c) et 4.13(a,c)), on 
remarque que globalement le domaine de gouttes est plus important avec le FC40 qu’avec 
l’huile de paraffine. Mais cette différence n’est pas significative au point d’en faire un 
critère de choix pour l’huile, les deux permettant de produire des gouttes facilement. Aussi 
la raison qui nous a poussé à travailler avec le FC40 est son faible indice optique, qui 
permet d’assurer le confinement optique avec l’ensemble des solvants utilisés comme 
liquide de goutte.  
      Par ailleurs, si l’on regarde les diagrammes de phase pour un même couple de produits, 
le glycol/FC40, pour deux jonctions différentes, on observe un plus grand domaine de 
goutte pour la jonction en Y que celle en T. Ce résultat est à relativiser étant donné que le 
graphique pour la jonction en Y n’a pas été établi exactement dans les mêmes 
circonstances que celui pour la jonction en T. Le protocole sur l’application des débits n’a 
été appliqué qu’à partir de l’utilisation des jonctions en T et surtout la position du point 
d’observation dans le canal qui se situe au-delà de la jonction dans les deux cas, demeure 
imprécise pour la jonction Y, ce qui empêche de faire une comparaison fiable entre les 
deux systèmes. Finalement, la géométrie de la jonction doit jouer un rôle moins important 
lorsque la cassure des gouttes intervient dans le canal, par instabilité du jet. Le choix de la 
géométrie en T à pointe biseautée comme générateur de gouttes standard dans la suite des 
expériences s’est donc fait pour une autre raison : la possibilité de générer des gouttes plus 
petites. Avoir une ouverture réduite de l’embouchure du canal de goutte dans le canal 
principal facilite la production de gouttes libres ou de gouttes confinées plus courtes, ce qui 
est intéressant pour l’application laser à mode de galerie.  
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      Nous allons discuter maintenant des caractéristiques de ces générateurs en vue de 
l’application laser en terme de stabilité et de contrôle de la génération des gouttes. Le 
contrôle en taille et en fréquence est réalisable en ajustant les débits des liquides, la 
précision est liée à la stabilité du système. Au cours de l’établissement d’un régime de 
goutte, de grandes fluctuations peuvent survenir, tout particulièrement si le point de travail 
se situe à proximité de la frontière avec le régime de jets. Après le régime transitoire, 
lorsque le système s’est stabilisé, une production homogène est achevée. Dans ce régime 
stabilisé, la dispersion en taille des gouttes se situe entre 2 et 3% et celle en fréquence aux 
alentours de 5%. Par ailleurs, lors d’un changement de débits, la réponse du système et 
l’établissement d’un nouvel équilibre prennent 5-10s. Ces caractéristiques ne posent pas de 
problème pour les premières réalisations de lasers à colorant. La nécessité est d’avoir un 
train de gouttes stable afin de pouvoir faire les réglages et les mesures optiques.  
      Une éventuelle limitation concerne la détermination de la taille des gouttes. Connaître 
avec précision le diamètre d’une goutte serait très utile pour le laser à mode de galerie. Des 
modèles physiques ont été développés pour la prédiction de la taille des gouttes mais la 
formation des gouttes est spécifique à la géométrie de la jonction, ce qui rend la mise en 
équation difficile. Thorsen et al, qui ont été les premiers à rapporter la génération de goutte 
en microfluidique [Thorsen 01], ont donné une expression du diamètre de goutte 

εµσ &cd 2≈ , où ε& est le taux de cisaillement de la jonction. Ce modèle découle de 

l’argument selon lequel les gouttes devraient se détacher lorsque les forces de frottement 
visqueux dépassent la tension interfaciale, ou Ca~1. La taille prédite des gouttes 
correspond à un facteur deux près à celle mesurée ce qui est loin d’être satisfaisant. 
D’autres travaux [Husny 06, Xu 05] rapportent des modèles semi-empiriques pour les 
gouttes confinées ou dérivés des forces qui s’appliquent sur la goutte en cours de formation 
pour les gouttes libres. Ils aboutissent à des expressions plus élaborées que celle proposée 
par Thorsen et al  mais l’incertitude reste supérieure à 25% [Husny 06].  
      A défaut de pouvoir prédire la taille des gouttes, on pourrait utiliser un train de gouttes 
de taille identique. La dispersion actuelle, de l’ordre de 1% est limitante. Une dispersion 
inférieure à 0.01% serait très utile pour produire des détecteurs en série, étalonnables les 
uns par rapport aux autres. Cette considération ainsi que des alternatives sont discutées 
plus avant dans le chapitre 5. 

4.6     Conclusion 

      Au cours de ce chapitre, nous avons détaillé la génération de microgouttes sur puce 
dans des systèmes passifs à flux croisés. Dès les premières expériences, nous avons été 
confrontés à l’importance de la question du mouillage. Pour éviter une compétition de 
mouillage nuisible à la formation de gouttes, il est nécessaire que l’huile mouille 
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préférentiellement le PDMS et le verre. L’utilisation d’un tensioactif dissous dans l’huile 
permet d’améliorer grandement cet aspect. 
      Une série de solvants a été sélectionnée pour l’application laser et deux types d’huile 
ont été choisies parmi celles couramment utilisées en microfluidique digitale. Nous avons 
caractérisé les générateurs de gouttes avec l’huile fluorée FC40 et l’huile alcane de 
paraffine en combinaison avec de l’eau, du glycérol, un mélange eau-glycérol, du glycol et 
de l’éthanol. A partir des diagrammes de phase qui permettent de cartographier le régime 
de gouttes et de jets, il apparaît clairement que des émulsions solvant/huile sont réalisables 
pour tous les solvants à l’exception de l’éthanol. Nous avons testé plusieurs générateurs 
mis en série. Bien que cela augmente les instabilités du système, il est possible avec deux 
jonctions en T de générer des alternances de gouttes. En réglant les débits, le motif des 
séquences peut être modulé. 
      Nous nous sommes ensuite focalisés sur l’obtention de gouttes libres permettant d’agir 
comme des cavités optiques. D’une part, il est possible de produire une goutte libre en 
utilisant des débits d’huile élévés. D’autre part, changer la géométrie des canaux en 
élargissant la section en aval de la jonction permet de passer d’une goutte confinée à une 
goutte non confinée tout en travaillant à des débits plus modérés. Ces résultats ont fait 
l’objet d’une publication dans Microelectronic Engineering [Aubry 11 Microelect. Eng.].  
      Parmi les différents produits testés, le couple éthylène glycol/huile fluorée FC40 
répond bien à nos attentes puisqu’il conduit à la génération de goutte de glycol dans l’huile, 
ne présente pas de problème de mouillage et remplit la condition sur les indices de 
réfraction nécessaire au confinement optique. Par la suite, le couple éthylène glycol/FC 40 
associé à une géométrie en T à pointe biseautée est principalement utilisé dans les 
expériences de laser à microgouttes. 
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 Dans ce chapitre, nous nous intéressons à une application des cavités résonantes à 

état liquide : les sources lasers. Les gouttes, en plus d’être des cavités optiques, constituent 
le milieu actif. Après une présentation du dispositif microfluidique, nous mettons en 
évidence l’effet de résonance à mode de galerie et interprétons les spectres mesurés, qui 
ont une allure très différente d’une cavité linéaire. Nous caractérisons les fluctuations du 
système et nous nous interrogeons sur l’existence d’un effet laser. Enfin, les résultats sont 
commentés en fonction des derniers travaux publiés sur le domaine. Les perspectives, aussi 
bien à court terme sur l’amélioration du banc expérimental qu’à moyen terme sur de 
futures études, sont abordées. 

5.1     Principe 

      Dans ce dispositif, le laser à mode de galerie est constitué de cavités sphériques 
formées par les gouttes. La puce microfluidique comporte un système de production de 
gouttes qui permet de produire ces résonateurs (Figure 5.1). Le liquide de goutte est un 
solvant dans lequel est dilué un colorant (rhodamine 6G (Rh6G) ou sulforhodamine 640 
(Su640)). Les gouttes circulent dans les microcanaux jusqu’à atteindre la zone de pompage 
optique. Cette zone est située juste devant une fibre optique intégrée dans le dispositif, qui 
permet de collecter le signal et l’envoyer vers un spectromètre. L’effet laser se produit au 
moment où la goutte traverse le faisceau de pompe. Dans cette configuration, la cavité 
optique est la goutte elle-même : la lumière se trouve piégée par un phénomène de 
réflexion totale interne. Ce type de résonance conduit à l’observation de modes de galerie 
(chapitre 2). 

 
Figure 5.1 Schéma du principe du microlaser à gouttes à mode de galerie 
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5.2     Résonances optiques dans les microgouttes  

5.2.1     Mise en évidence des modes de galerie 

      Les modes de galerie sont observables dans des gouttes aux critères particuliers : 
- l’indice optique de la goutte doit être supérieur à celui du milieu environnant 
- la forme de la goutte doit être sphéroïdale ou discoïdale.  

Pour le liquide porteur, nous avons sélectionné, parmi les huiles possibles (Tableau 4.2), 
l’huile fluorée FC40, qui a un très faible indice optique (nFC40=1,29). L’étude sur la 
production de gouttes de la section 4.3.1 montre que le FC40 utilisé avec l’eau, le glycol, le 
glycérol, l’éthanol et le mélange eau-glycérol conduit à une émulsion de type solvant/huile 
sauf pour l’éthanol. Cette huile fluorée est donc appropriée pour tous ces solvants à 
l’exception de l’éthanol. La Figure 5.2 montre quelques photographies de gouttes d’eau et 
d’éthylène glycol dans du FC40, circulant dans des microcanaux. 
 

(a)

(b)

200µm

(i) (ii)

(iii) (iv)

(v) (vi)

(vii) (viii)

(c)

300µm 300µm
 

Figure 5.2 Photographies des gouttes s’écoulant dans un canal qui s’évase puis se rétrécit 
(largeur 100/300/100µm x hauteur 125µm) : (a) séquence du passage d’une goutte d’eau 
(avec de la Rh6G) dans du FC40 qui passe successivement de l’état confiné à libre puis à 
nouveau confiné, (b-c) trains de gouttes de glycol dans du FC40. 
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      Pour remplir la condition sur la forme, nous nous sommes concentrés à produire des 
gouttes libres. Au lieu d’utiliser des débits élevés ou des piliers dans un canal, nous avons 
choisi d’agrandir la section du canal pour passer de gouttes confinées à libres (partie 4.4). 
Cela présente l’avantage d’autoriser un certain contrôle sur le diamètre des gouttes et de 
conserver une vitesse d’écoulement basse.  
 
      Dans la suite du chapitre, il est important de souligner que les courbes enregistrées sont 
le plus souvent réalisées à partir de plusieurs gouttes, qui ont toutes un diamètre autour de 
100µm. Nous avons pris comme précaution d’attendre la stabilisation de la production 
avant de procéder à une série de mesures et avons choisi le temps d’acquisition du 
spectromètre en fonction des débits utilisés et du phénomène observé. Les temps 
d’intégration varient entre 10ms et 250ms en fonction du temps que met une goutte à 
passer devant la fibre de collecte du signal (Figure 5.3(a)). Les débits ont été choisis entre 
1nL/s et 10nL/s pour le glycol et entre 45nL/s et 90nL/s pour l’huile. Par ailleurs, la 
concentration de colorant par défaut est de 5.10-3mol.L-1.   
 

 
Figure 5.3 (a) photographie du montage ; (b) spectres de solutions de Rh6G dans du 
glycol (c=5.10-3mol.L-1) : en noir pour le matériau brut, en rouge pour les gouttes dans 
l’huile FC40 ; (c) spectres de Su640 dans du glycol : en pointillés le spectre du matériau 
brut (c=5.10-3mol.L-1), en couleurs ceux  émis par des gouttes de quatre concentrations 
différentes : 10-5mol.L-1, 5.10-5mol.L-1, 5.10-4mol.L-1 et 5.10-3mol.L-1. 
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      La Figures 5.3(b) montre les spectres émis par Rh6G dans du glycol à la concentration 
5.10-3mol.L-1, excité par un faisceau laser à 532nm. La courbe en noir indique le spectre de 
fluorescence relevé à partir d’un canal rempli de solution de colorant s’écoulant en flux 
continu (matériau brut) et la courbe en rouge est le spectre obtenu lorsque des gouttes de 
colorant sont formées dans l’huile. Lorsque l’on passe d’une courbe à l’autre, il apparaît 
très clairement l’émergence d’un second pic décalé vers les longueurs d’onde plus élevées. 
La présence du second pic est directement liée à la forme sphérique des gouttes.  
      La Figure 5.3(c) montre un exemple similaire avec du Su640 dissous dans du glycol. 
La courbe en pointillés représente le spectre du matériau brut (c=5.10-3mol.L-1) tandis que 
celles en couleur sont les spectres de gouttes de Su640 dans le glycol pour des 
concentrations c1=1.10-5mol.L-1, c2=5.10-5mol.L-1, c3=5.10-4mol.L-1 et c4=5.10-3mol.L-1. A 
c1, aucun signal n’est détecté, la concentration en colorant est trop faible ; à c2, seule de la 
fluorescence est visible. L’apparition d’un effet de résonance commence à partir de la 
concentration c3 et prend de l’importance par la suite. 

5.2.2     Etude de la structure des modes de galerie 

Spectre monocluster 
      A la différence des pics de fluorescence, les pics que l’on voit apparaître en condition 
de résonance ne sont pas des courbes continues. Ces pics ne sont que l’enveloppe des 
modes de galerie présents dans la goutte. Cet effet de lissage est à imputer au spectromètre 
utilisé, Ocean Optics USB2000, de résolution 1.5nm. Nous nous sommes équipés, en cours 
de thèse, d’un second spectromètre, Ocean Optics HR2000+, de résolution nettement plus 
fine ~ 0.12nm. Ce spectromètre est sensible sur une plage de longueurs d’onde plus 
restreinte que le précédent (550nm-613nm versus 400-800nm) mais il permet l’observation 
des raies des modes de galeries pour les gouttes de Rh6G dans du glycol comme le montre 
la Figure 5.4 (a).  
       
      Nous avons vu dans la section 2.2.2 sur l’allure générale du spectre des modes de 
galerie, que l’expression donnant la position  des résonances comprend une pseudo-
périodicité en fonction de l’indice angulaire l , conduisant à la définition d’un pseudo-
intervalle spectral libre. Sur l’insert de gauche de la Figure 5.4(a), on observe un 
agrandissement des pics de résonance. Ils apparaissent à intervalles réguliers définissant 
une structure de période ∆λ=0.71nm. Leur largeur est de 0.19nm, ce qui est supérieur à la 
résolution du spectromètre et l’on serait tenté de faire une estimation du facteur de qualité 
à partir de cette valeur. Mais la flèche ‘1’ sur l’insert de droite pointe un épaulement dans 
le pic qui trahit la présence d’autres modes, légèrement décalés, dont la structure n’est pas 
résolue par le spectromètre. Le facteur de qualité de ces modes reste donc indéterminé, 
supérieur à 5000. Il est même raisonnable de penser que le facteur de qualité dépasse cette 
valeur de plusieurs ordres de grandeur, car leurs homologues dans l’air atteignent 107-108, 
or mis à part le plus faible confinement optique, il n’y a pas de sources de perte 
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additionnelle pour les gouttes en microfluidique.  L’observation d’un si grand nombre de 
raies est en raison du phénomène de « spatial hole burning », comme pour une cavité 
linéaire (voir Figure 2.10(a)). 
       
      Le diamètre de goutte estimé à partir de l’ISL est 113.2±1.1µm (N1=1.436), la 
précision est fixée par les incertitudes sur la mesure de ∆λ et sur la valeur de l’indice 
optique de la solution de colorant. Le diamètre de la goutte mesuré sur photographie est de 
112.3±1.6µm, l’incertitude provient de l’estimation en pixels du diamètre. Les deux 
valeurs sont en bon accord. Par ailleurs, il eut été possible de trouver un écart plus 
important étant donné qu’il ne s’agit pas de la même goutte mais de deux éléments 
appartenant au même train de gouttes et qu’il existe des variations de taille de 2-3% dans la 
production. 
       
      Les Figures 5.4(b-c) montrent d’autres spectres pour des gouttes de tailles respectives 
111.6µm et 108.0µm. On remarque des structures entrelacées qui peuvent être centrées 
(Figure 5.4(b)) ou décalées (Figure 5.4(c)). La distance entre un pic secondaire et le pic 
principal le plus proche est de 0.28nm (b) ou 0.33nm (c). Le décalage entre modes TE-TM 
prévu par la théorie, est de 0.31nm pour une goutte de diamètre 111.6µm et 0.33nm pour 
une goutte de 108µm. Comme il n’y a pas de polariseur sur le montage, les deux 
polarisations sont présentes et on pourrait attribuer les deux structures aux deux types de 
polarisation. D’après l’équation 2.16, les modes TE sont légèrement décalés vers le rouge 
ce qui permettrait d’assimiler les pics les plus intenses à la polarisation TE. Le décalage du 
cluster TM sur la Figure 5.4(c) par rapport au cluster TE suggère que les deux clusters ne 
correspondent pas au même mode radial. Plusieurs modes n coexistent en réalité sur ce 
graphe, ce qui peut se voir au léger creux dans l’enveloppe des modes TE. Cela explique 
aussi l’élargissement des raies des modes. Les modes TM sont moins visibles mais bien 
présents sur le spectre (a) comme le montrent en insert les flèches ‘2’ (pics TM décalés de 
0.30nm contre 0.31nm prévu en théorie).  
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Figure 5.4 Spectres (partiellement) résolus pour des gouttes de Rh6G-glycol  
(c=5.10-3mol.L-1)  dans du FC40 de diamètres (a) 113.2µm, (b) 111.6µm et (c) 108µm. 
 
Spectres polyclusters 
      Les spectres issus des gouttes ne sont pas toujours aussi réguliers. Les graphes de la 
Figure 5.5(a-b) montrent des courbes plus complexes où il est difficile de dégager une 
tendance générale. La distribution de la Figure 5.5(a)  diffère de la forme convexe large 
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des figures précédentes tandis que sur la Figure 5.5(b), l’intensité des modes devient 
complètement irrégulière.  
      Les Figures 5.5(c-d) sont les spectres de gouttes de Rh6G dans le glycol à des 
concentrations plus faibles : 5.10-4mol.L-1 et 5.10-5mol.L1. Les modes de galerie sont 
encore très présents et on obtient même une contribution des pics de résonance, 
relativement à la fluorescence, plus grande que pour la concentration 5.10-3mol.L-1. De 
plus, on constate la présence d’un second cluster vers les basses longueurs d’onde, qui peut 
prendre le pas sur le premier en terme d’intensité. 
 

 
Figure 5.5 Figures de résonances irrégulières à la concentration 5.10-3mol/L (a-b), ou 
avec plusieurs clusters  à des concentrations 5.10-4mol/L (c) et 5.10-5mol/L (d). 
 
      On peut attribuer une partie de ces variations, les plus fantasques, à des chocs qui 
peuvent parfois survenir entre deux gouttes et qui déformeraient les sphères, voire 
engendreraient un couplage intergoutte. La collision est en effet possible si le train de 
gouttes est vraiment dense. La rupture d’un résonateur se produit alors d’autant plus 
facilement que le laser peut favoriser la coalescence [Baroud 07]. Les formes en 
montagnes russes, cependant, sont tout à fait explicables à partir du modèle évoqué dans la 
section 2.2.3. Elles sont dues aux modes d’ordres radiaux supérieurs qui peuvent 
s’exprimer en raison d’un phénomène de « spatial hole burning ». Des zones de gain 
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situées en profondeur dans la goutte, ne sont en effet accessibles que pour certains modes 
radiaux, évitant une compétition entre les modes d’ordres différents. 
 
      Considérons la Figure 5.6, qui montre une allure typique de spectre multimode à 
plusieurs clusters. Les principaux clusters sont mis en valeurs par les peignes (a-d) de 
couleurs foncées et claires. Le diamètre du résonateur est d’environ 100µm ce qui 
détermine l’écart entre les pics. La forme globale du spectre s’accorde très bien avec le 
raisonnement établi dans la section 2.2.3.  
      En effet, d’après les travaux fondés sur des gouttes lasers dans l’air, pompées avec un 
laser pulsé, il a été montré que le facteur de qualité Qdiff, lié aux pertes par diffraction, 
sature autour de 107 [Lin 90]. Ainsi il est raisonnable de penser que les modes de petit n, 
qui ont en théorie des facteurs de qualité Qdiff énormes (>1080, Figure 2.7), stagnent en 
réalité autour de 107. Dès lors, les Figures 2.9 (a-b) et le raisonnement évoqué à leur 
endroit, s’appliquent à l’allure en puissance des différents clusters de la Figure 5.6. Cela 
montre que les modes d’ordres radiaux supérieurs peuvent laser en raison d’un effet de 
« spatial hole burning », qui permet la cohabitation simultanément de plusieurs modes,  et 
que les modes radiaux supérieurs ont des puissances équivalentes, voire supérieures au 
mode fondamental. Ce pronostic se retrouve bien sur le spectre où les clusters (b-c) ont une 
intensité inférieure au cluster (a), 3500u.a versus 4500u.a. L’attribution des clusters (b-c) à 
des modes radiaux inférieurs au cluster (a) s’explique avec l’équation 2.41, qui indique que 
la puissance émise maximale est atteinte lorsque Q=Qdiff, soit lorsque l’absorption est 
suffisamment faible relativement aux pertes par diffraction. L’absorption et le facteur de 
qualité Qdiff diminuant avec la longueur d’onde, cette égalité arrive plus rapidement (à des 
longueurs d’onde plus courtes) pour les modes radiaux élevés qui ont un facteur Qdiff 
nettement inférieurs aux modes de faible n. 
      La distinction foncé/clair dans les peignes (a-b) pourrait correspondre aux polarisations 
TE/TM. Pour (c), il y a une inversion de la prédominance, les modes TM seraient plus 
intenses que les modes TE, ce qui parait difficile à expliquer, puisqu’il s’agit de la même 
goutte et pour les mêmes conditions de pompage que (a-b). Il s’agirait plutôt de deux 
ordres radiaux distincts et les modes TM seraient alors les pics que l’on distingue à la base 
des modes TE. 
      L’identification absolue des clusters, c’est-à dire la détermination des indices ( l ,n) 
pour chaque pic, n’est pas possible car l’on ne connaît pas suffisamment précisément 
l’indice de réfraction de la solution de colorant et le rayon de la goutte. D’autre part, les 
regroupements (a-c) ne représentent que les clusters les plus simples à repérer. Lorsque 
l’on regarde attentivement les variations des maxima d’intensité des modes de résonance, il 
apparaît de nombreux creux qui trahissent une composition beaucoup plus complexe. Il y a 
certainement beaucoup plus que trois clusters d’ordres radiaux différents présents dans le 
spectre. Cela peut s’expliquer en raison de la saturation du facteur Q, qui amène de 
nombreux modes radiaux à laser dans le même domaine spectral. Dans ce contexte, les 
extrémités du spectre deviennent très confuses, car avec l’atténuation en intensité, de 
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nombreux modes d’ordres radiaux différents deviennent comparables. La structure 
résultante (d) est périodique mais de période différente de celle des autres clusters. 
 

 
Figure 5.6 Spectre typique d’une goutte de Rh6G-glycol à 5.10-4mol/L. 

5.2.3     Influence de la dispersion en taille et stabilité au cours   
             de l’écoulement 

      La production de gouttes n’est pas parfaitement régulière. Outre les fluctuations en 
fréquence de production, les gouttes n’ont pas toutes exactement la même taille. Or, les 
variations de taille induisent un changement des positions des résonances dans les spectres. 
La Figure 5.7 montre la production en série de résonateurs. Elle rend compte  des 
translations entre les spectres de gouttes consécutives. Il apparaît un brouillage des 
positions de résonance, peu visible sur le graphe (a) en raison de la perspective, mais mis 
en valeur dans l’insert, qui rapporte les positions des pics des modes de galerie pour une 
vingtaines de gouttes. Les positions des pics des modes de galerie pour des gouttes 
différentes ne sont pas alignées. Elles sont translatées les unes par rapport aux autres et 
l’écart de ces translations est aussi grand voire supérieur à l’intervalle spectral libre. Les 
structures (quasi)périodiques des clusters sont donc en déphasages aléatoires. 
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Figure 5.7 Spectre de gouttes successives. En insert : représentation des positions des 
maxima des résonances pour chaque goutte. 
 
      L’incohérence est attribuée à la dispersion en taille des gouttes, mesurée à 2-3%. Sur 
l’échantillon de gouttes de la Figure 5.7, la dispersion est inférieure à 1%, mais cela est 
suffisant pour brouiller les positions des modes de galerie. En effet, d’après l’équation 2.13, 
l’écart aλ∆ ,entre deux modes de même indice l  pour des résonateurs de rayons a  et 

aa ∆+ , divisé par l’intervalle spectral libre 
l

λ∆  donne ( ) aaa ∆+≈∆∆ .2
1l

l
λλ . Pour des 

indices l  de quelques centaines, cela conduit à des écarts de plusieurs fois l’intervalle 
spectral libre.  
 
      De manière assez surprenante, il est possible d’obtenir, sur une courte durée, des 
séquences de gouttes très monodisperses, comme l’attestent les spectres de la Figure 5.8. 
La Figure 5.8(a) montre la superposition des pics, l’agrandissement (b) permet de calculer 
l’écart type sur les intervalles spectraux libres à 0.36%. Cette variation est certainement 
liée, encore une fois, aux différences de taille entre les gouttes, mais à ce niveau de 
sensibilité, des variations locales d’indice peuvent intervenir. Aussi il est tout à fait 
remarquable de constater sur quelques gouttes une dispersion en taille inférieure à 0.5%. 
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Figure 5.8 Spectres pour une courte séquence de gouttes : (a) vue d’ensemble des 
résonances et (b) un agrandissement. 
 
      Nous avons ainsi vu sur les Figures 5.7 et 5.8, les variations en longueur d’onde des 
positions des modes de galerie pour des gouttes différentes. Nous allons maintenant 
observer les variations pour une même goutte. Il est possible qu’elle se déforme lors de 
l’écoulement si elle rencontre un obstacle ou une zone plus visqueuse ou encore si elle 
adhère à la paroi. 
      
      La Figure 5.9 montre plusieurs spectres d’une même goutte au cours de son passage 
dans le faisceau d’excitation. Elle est représentative des relevés de ce type. Sur la vue 
d’ensemble (a), on peut voir que globalement les spectres sont centrés. Leur superposition 
fait apparaître cependant une incongruité dans le signal : la présence d’un cluster décalé 
vers les basses longueurs d’onde. La Figure (b) montre par ailleurs les variations des 
positions des modes de résonance des différents spectres. Le fait que l’intervalle spectral 
libre reste constant indique que la quantité N1*L  ne varie pas. D’après l’ISL, le diamètre de 
la goutte est de 110µm ce qui est légèrement inférieur à la profondeur du canal (125µm). 
La goutte a priori s’écoule sans contact avec les parois, ce qui suggère qu’elle conserve sa 
forme au cours du temps. L’indice local de la goutte doit lui-même être homogène. Pour 
expliquer cette dérive des maxima des modes de galerie, on peut penser à une variation 
locale de la concentration, mais cela devrait aussi changer l’indice optique ou bien il s’agit 
de variations induites par des intensités de pompe légèrement différentes (en fonction de la 
position de la goutte dans le faisceau, celle-ci ne reçoit pas la même intensité). 
      Afin de se rendre compte de l’évolution temporelle, ces mêmes spectres sont retracés 
séquentiellement sur la Figure 5.9(c). Le signal forcit avec l’entrée de la goutte dans le 
faisceau de pompe (t0-t3) puis décroît comme la goutte s’éloigne du faisceau d’excitation 
(t4-t9). Il apparaît en fin de parcours une deuxième structure périodique (t6). L’origine de 
cette structure reste incertaine. Peut-être qu’avec une exposition moins importante au 
faisceau d’excitation, les pertes se trouvent modifiées, favorisant d’autres modes de 
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résonance. Cette explication ne rend pas compte du caractère ponctuel de la présence de la 
deuxième structure périodique, qui disparaît en (t7-t8). Le cluster pourrait être dû alors à 
une déformation de la goutte. Chauffée par le laser de pompe, la goutte est localement 
ralentie par le faisceau laser entraînant une légère déformation, puis une fois sortie du 
champ de la zone chauffée, elle tend à  nouveau vers sa forme d’origine.  
 

 
Figure 5.9 (a) Superposition des spectres d’une même goutte lors de son passage dans le 
faisceau d’excitation, (b) agrandissement et (c) juxtaposition des mêmes spectres. 
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5.2.4     Effet laser ou résonance de fluorescence ? 

      La prédominance des quelques modes de la Figure 5.5(b), amène à s’interroger sur la 
nature de la résonance. Pour déterminer s’il s’agit d’un effet laser ou d’une résonance de la 
fluorescence, nous avons relevé les spectres pour différentes puissances de pompe (Figure 
5.10).  

 
Figure 5.10 Spectres des gouttes à différentes puissances de pompe. En inserts, 
caractéristiques intensité de sortie en fonction de la puissance de pompe : (a) intensités du 
microlaser intégrées sur la plage 549nm-585nm (noir) et 585nm-613nm (rouge) en 
fonction de la puissance de pompe, (b) ratio de l’intensité intégrée de 585nm à 613nm sur 
l’intensité intégrée de 549nm à 585nm en fonction de la puissance de pompe. 
 
      En insert (a) sont rapportées les courbes donnant les intensités des spectres, intégrées 
sur deux plages de longueurs d’onde différentes, en fonction de la puissance de pompe. Les 
points rouges montrent l’intensité intégrée entre 585nm et 613nm correspondant aux 
modes de galerie et les points noirs l’intensité intégrée entre 549 et 585nm correspondant à 
la fluorescence uniquement. Les barres d’erreur indiquent l’écart type pour les mesures 
expérimentales prises pour cinq à dix gouttes. Lorsqu’elles ne sont pas visibles, cela 
signifie qu’elles sont inférieures à la taille du symbole de la courbe. 
     La grande largeur de bande (~10nm), la présence des pics de résonance même aux 
faibles puissances de pompe ou la présence encore notable de la fluorescence dans les 
spectres, peuvent amener à douter d’un effet laser. De plus, les courbes de puissance 
relevées en insert (a) ne font pas apparaître de seuil. Cependant, certaines courbes font état 
d’une contribution de modes de résonances très importantes (Figure 5.11), qui nous 
incitent à penser à une émission stimulée.  
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Figure 5.11 Spectre de résonance d’une goutte de Rh6G-glycol (c=5.10-3mol/L) dans le 
FC40. 

 
      En reprenant les données de l’insert (a) de la Figure 5.10, il est intéressant de noter que 
les intensités correspondant à la fluorescence et aux résonances n’évoluent pas de la même 
manière. A faible puissance de pompe, l’intensité de fluorescence domine puis, à forte 
puissance, l’intensité de résonance prend le dessus. L’insert (b) retrace la caractéristique de 
la puissance en faisant le rapport de la contribution des modes de résonance sur l’émission 
de fluorescence. Cela permet de mettre en évidence la différence du comportement 
résonance/fluorescence en s’affranchissant des fluctuations liées au système d’acquisition. 
Il apparaît alors une tendance intéressante : le rapport n’est pas constant avec la puissance 
de pompe. Un seuil autour de 5mW est visible. 
La présence des résonances due à la forme sphérique des gouttes, l’amplification du signal 
de résonance par rapport à la base de fluorescence et l’évolution non linéaire du signal 
résonnant en fonction de la puissance de pompe nous amène à conclure à un effet laser. 
 

5.3     Vers un couplage optique du résonateur 

5.3.1     Différentes options technologiques 

      Toutes les expériences de la partie 5.2 sont réalisées en propagation libre : l’excitation 
par le faisceau de pompe et la collecte du signal se font via l’objectif de microscope. Une 
autre manière de procéder consiste à injecter et/ou collecter la lumière via un couplage 
optique. Le couplage repose sur le recouvrement de l’onde évanescente d’un mode du 
guide d’onde avec celle de l’un des modes du résonateur. L’intérêt est non seulement le 
contrôle de la direction de la lumière mais surtout l’amélioration de l’efficacité de 
pompage ou d’extraction de la lumière dans le résonateur.  
       
      Des techniques de couplages ont été développées et utilisées avec des microrésonateurs 
à état solide [Gorodetsky 94, Knight 97, Laine 99, Cai 01]. La Figure 5.12 présente les 
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deux principales méthodes : le couplage par une fibre étirée (a) et par un prisme (b). Le 
premier utilise l’onde évanescente du rayon se propageant dans un guide d’onde 
monomode, le second utilise l’onde évanescente d’un rayon en réflexion totale sur un 
dioptre. 
 

 
Figure 5.12 Techniques de couplage par une fibre étirée (a) et par un prisme (b). 
 
      Nous allons voir maintenant, à travers la situation où un mode se propage dans un 
guide d’onde et est couplé à un résonateur, quelques aspects clés du couplage : l’intensité 
perdue dans le résonateur, l’expression du facteur de qualité global et la largeur spectrale 
de la raie couplée avec le résonateur, désignée par le terme « dip ». Le raisonnement qui 
suit est celui rapporté par Chiasera et al dans un article de revue consacrée aux 
microrésonateurs sphériques (à état solide) [Chiasera 10]. 
     La constante de propagation de l’ensemble est appelée β. Ee et Es sont les amplitudes 
des champs électriques dans le guide d’onde avant et après le résonateur, et Ie et Is sont les 
intensités associées. Par analogie avec une cavité Fabry-Perot, on peut désigner par t le 
coefficient de couplage du champ E entre la fibre et le résonateur, et par r la portion du 
champ E dans le guide d’onde, qui se propage après la zone de couplage. r et t sont tels 
que 122 =− tr , car t est imaginaire pur. En considérant la phase et l’amplitude pour 
chaque tour dans le résonateur, il est possible d’écrire le rapport entre l’intensité Ip de la 
lumière perdue ou diffractée par le résonateur et l’intensité Ie à l’entrée de la section de 
couplage [Chiasera 10] : 

                                            ( )2.sin1
11

22

2

dF

T

E

E

I

I

I

I
m

e

s

e

s

e

p

β+
=−=−=                         (5.1) 

avec le coefficient Tm égal à : 

                                                           
2

.

.

1
1 









−
−−= −

−

d

d

m re

er
T α

α

                                             (5.2) 

et F la finesse du microrésonateur sphérique, définie par : 
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α est le coefficient d’atténuation du mode de galerie et comprend les pertes intrinsèques du 
résonateur, αβ 20 =Q est le facteur de qualité du résonateur seul (défini par l’équation 

2.27), d=2πa est la circonférence du résonateur.  
      L’équation 5.1 est analogue à celle d’un résonateur linéaire où l’un des miroirs a une 
réflexion de 100%. Tm est l’amplitude des pics de résonances, lorsque lπβ 2. =d  avec l  

entier. Tm vaut 1 pour der .α−= . A la résonance, cette dernière condition correspond au 
couplage critique avec le dip de transmission tendant vers zéro.      
      Sous la condition de faibles pertes dans la cavité ( )1. <<dα et de faible 

couplage 1
2 <<t , le facteur de qualité total pour l’ensemble résonateur et guide d’onde 

peut être réécrit depuis l’équation 5.1 sous la forme : 
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où le facteur de qualité externe 
2

2 taQe βπ= rend compte des pertes par couplage et est 

proportionnel à l’inverse de la transmittance du coupleur. 
      Le couplage est aussi caractérisé par la profondeur K du dip de résonance de l’intensité 
en transmission à travers le coupleur. Dans les conditions de résonance, K peut être 
exprimé comme une fonction du facteur de qualité intrinsèque du mode de résonance Q0 : 
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avec Γ le coefficient décrivant l’accord de mode. Le système résonateur-coupleur permet 
de contrôler la largeur de bande de la cavité. Cela équivaudrait à un miroir de transmission 
variable dans une cavité Fabry-Perot. Qe  peut être ajusté en augmentant la distance entre le 
coupleur et la sphère depuis le régime de sous-couplage (Qe<Q0) au régime de sur-
couplage (Qe>Q0). Cela permet l’observation de la saturation du facteur global Q à la 
valeur du facteur intrinsèque Q0. Le maximum de contraste est achevé au niveau du 
couplage critique lorsque les pertes de couplage égalent les pertes intrinsèques de la cavité, 
c’est-à-dire pour Qe=Q0 ou Q=1/2Q0, et la puissance couplée est perdue entièrement dans 
le résonateur. 
 
      La mise en œuvre d’un système de couplage optique en microfluidique constitue un 
défi en soi. Le couplage est un procédé très sensible, qui nécessite un équipement 
spécifique pour accéder au résonateur. Or, la microfluidique implique des écoulements, 
avec toutes les perturbations que cela entraîne, dans un milieu fermé.  
Dans un premier temps, on peut éviter les fluctuations liées à l’écoulement en stoppant les 
débits et en laissant le système à l’équilibre. Il reste donc à se focaliser sur le deuxième 
aspect, qui est d’accéder à la goutte. Il est nécessaire d’innover pour coupler la lumière à 
une goutte dans un microcanal. 
      Dans les expériences de biopuce à plasmon de surface, le recours à un prisme est une 
pratique courante mais ce n’est pas une méthode intégrée. De manière plus anecdotique, 
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des dispositifs ont été développés pour obtenir des réflexions totales internes [Chronis 04, 
Sarov 06], sans être complètement intégrés encore une fois. La Figure 5.13 présente quatre 
possibilités pour intégrer le système de couplage dans la puce microfluidique. La première 
reprend directement l’idée de la fibre étirée (Figure 5.13(a)). Sa fabrication demande des 
outils spécifiques, son maniement nécessite un équipement de précision et l’intégration est 
très délicate du fait de la fragilité de la fibre. Malgré ces obstacles, l’insertion d’une fibre a 
été démontrée pour la première fois en 2005 [Polynkin 05]. Par ailleurs, il est possible de 
réaliser un guide d’onde sur ou dans le substrat (b-c). La création d’un guide d’onde peut 
se faire par l’utilisation de polymère ou encore de matériaux pour les semiconducteurs. Le 
guide apparaît alors en relief sur le substrat. Le guide d’onde peut aussi être fabriqué à 
l’aide de nouvelles techniques impliquant des lasers. Les lasers femtosecondes dans 
l’infrarouge permettent de changer localement l’indice du verre (et même d’usiner des 
canaux à l’intérieur d’un bloc de verre). Les lasers UV continus permettent de modifier 
l’indice pour des matériaux photosensibles. La méthode impliquant les lasers UV est bien 
adaptée pour faire des guides d’onde en surface. Pour finir, la fibre-prisme, qui est une 
fibre dont l’extrémité est clivée avec un angle supérieur à l’angle limite de la réflexion 
totale, peut être insérée dans une puce microfluidique (d). 
 

 
Figure 5.13 Techniques possibles de couplage adaptées à la microfluidique. 
 
      Le point crucial est de montrer qu’il est possible de coupler la lumière du guide vers la 
goutte ou de la goutte vers le guide. Deux expériences permettraient de mettre en évidence 
ce couplage : 

- expérience 1 : la goutte de colorant est pompée par un laser à travers le PDMS, 
le signal est récupéré par le guide d’onde et envoyé sur une photodiode (Figure 
5.14(a)), 

- expérience 2 : on observe la fluorescence de la goutte, pompée par un laser via 
le guide d’onde (Figure 5.14(b)). 
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Figure 5.14 Expériences de couplage envisagées (a) excitation d’une goutte de colorant et 
collecte par couplage optique de la fluorescence par le guide d’onde ou (b) excitation 
d’une goutte de colorant par couplage optique. 

5.3.2     Réalisations  

      Avant de procéder aux expériences, il est nécessaire de mettre au point une puce 
contenant un guide d’onde intégré. Quelques essais pour étirer des fibres nous ont permis 
de nous rendre compte de la fragilité d’un tel système. La fibre étirée est vraiment très 
(voire trop ?) délicate à manipuler et nous avons abandonné cette piste. L’inscription au 
laser d’un guide d’onde dans le substrat nécessite un équipement dont on ne dispose pas. 
Enfin, pour la fibre-prisme, il faudrait pouvoir polir une fibre à un angle de 15° maximum, 
les moyens nous font défaut également. 
      Bien que ce ne soit pas une technique intégrée, nous avons essayé avec un prisme dans 
l’espoir d’obtenir rapidement un résultat de couplage. Mais des problèmes de réflexions 
parasites nous ont très rapidement limités. La lumière diffusée dans le substrat éclaire les 
microgouttes et rend impossible la mise en évidence d’un couplage. L’achat d’un autre 
prisme de plus grande taille et d’indice plus élevé ou le détournement d’un banc 
expérimental de biopuce à ADN serait le plus profitable. Mais il s’agit  là d’options sur du 
court terme, car l’objectif reste d’obtenir un système compact, intégré. 
 
      Nous avons donc travaillé sur la solution du guide d’onde en relief. Elle a le mérite 
d’être intégrée et a priori robuste Nous avons opté pour des guides en polymère 
photosensibles, car ils peuvent être fabriqués par lithographie optique. Nous avons 
sélectionné la SU8, car c’est une résine transparente dans le visible et nous sommes 
habitués à son utilisation puisqu’elle sert déjà pour la fabrication des moules (chapitre 3). 
La microfabrication des rubans de SU8 sur verre s’est avérée assez ardue. Le fait de 
changer la nature et l’épaisseur du substrat remet en question les paramètres de 
microfabrication. La principale astuce consiste à respecter les phases de thermalisation du 
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substrat. Sans elles, le ruban en polymère gondole, se brise ou se détache sous l’action des 
contraintes thermiques. La Figure 5.15 montre les résultats de ce travail technologique.  
 

 
Figure 5.15 Développement d’un guide en résine SU8. (a-b) photographies au microscope 
optique de ruban de SU8 de 5x5µm2 de section ; (c-d) photographies au microscope à 
balayage électronique de l’extrémité avant et après « clivage » du guide ; (e) test 
d’intégration d’un guide dans un microcanal. 
 
      Les Figures 5.15(a-d) montrent un guide d’onde de 5µm x 5µm sur du verre. Les 
photographies (a-b) ont été prises au microscope optique et permettent de voir la qualité 
des bords latéraux et la bonne tenue du guide sur plusieurs millimètres. Les photographies 
(c-d) sont prises au microscope à balayage électronique pour observer les extrémités du 
guides avant (c) et après (d) « clivage » du substrat. Ces photographies permettent de se 
rendre compte de la rugosité nanométrique du guide ce qui est plutôt satisfaisant et de 
l’inconvénient majeur d’un guide en polymère : celui-ci ne se clive pas mais se déchire. 
Toutefois il doit être possible d’injecter de la lumière dedans, car des travaux sur des 
guides d’onde en SU8 ont été récemment publiés [Huang 08]. Nous avons fait aussi un test 
d’intégration du guide dans un microcanal. L’alignement d’un ruban de 5µm au centre 
d’un canal de 100µm n’est pas évident, surtout sachant que l’étape du collage au plasma se 
fait par un contact en une seule fois des deux parties. La Figure 5.15(e) montre le résultat 
pour un alignement réussi. La puce a été testée avec de faibles pressions de liquides sans 
montrer de fuite. 
 
      Le projet est à poursuivre. Il reste à injecter la lumière dans le guide et à mesurer les 
pertes. L’injection est importante si l’on veut mettre en évidence le couplage par 
l’expérience 2 : il faut éviter d’exciter la goutte avec de la lumière parasite. Dans le cas de 
l’expérience 1, il faut surtout veiller à maintenir les pertes du guide suffisamment faibles 
pour détecter la fluorescence de la goutte. 
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5.4     Discussion 

5.4.1     Comparaison avec l’état de l’art 

Etat de l’art entre septembre 2007 et septembre 2010 sur les dispositifs optofluidiques 
à modes de galerie 
      Nous avons montré expérimentalement un effet laser pour une goutte de Rh6G dissous 
dans du glycol baignant dans de l’huile FC40 dans un canal microfluidique. Dans la 
littérature, depuis le début de ma thèse, de nombreux travaux sur des microlasers à colorant 
à mode de galerie ont été publiés (Tableau 5.1). Les plus significatifs par rapport à la 
thématique de ma thèse sont les démonstrations d’effets laser dans des gouttes de 
fluorescéine et de Rh6G dissoutes dans un mélange eau-glycérol [Tanyeri 07] ou de Rh6G 
et de Su640 dans de l’alcool benzylique [Tang 09]. Tanyeri et al annoncent les premiers 
des effets lasers obtenus à 545nm et 590nm tandis que Tang et al reportent des effets lasers 
à 580nm et 680nm. Les spectres de résonance décrits par Tang et al comportent 5-6 modes 
au lieu de 10-20 modes dans ceux de Tanyeri et al ou nos spectres, ce qui s’explique par 
leurs diamètres 2 à 4 fois plus petits. La largeur à mi-hauteur reste quant à elle globalement 
la même, autour de 10nm. Le seuil affiché par Tang et al et celui que nous avons trouvé 
sont comparables (~1µJ/pulse), bien que les rayons de courbures des gouttes soient très 
différents (cela est sans doute compensé par le confinement optique). 
 
      En dehors du domaine de la microfluidique, l’observation de modes de galeries dans 
des microgouttes a été rapportée pour une goutte piégée dans du PDMS [Saito 08] et une 
goutte statique sur une surface hydrophobe [Kiraz 08 Appl. Phys. Lett.]. Dans les deux 
situations, ce qui est intéressant, c’est la démonstration d’un système largement accordable 
mécaniquement. Cet atout bien qu’inhérent aux microrésonateurs liquides n’est pas 
facilement exploitable. Les situations particulières dans ces travaux permettent de contrôler 
la position du spectre d’émission en faisant varier le diamètre équatorial de la goutte. Dans 
le premier cas, la goutte est capturée dans une épaisseur de PDMS déformable et 
l’application de contraintes mécaniques sur le polymère engendre une ellipticité du 
résonateur. Dans le second cas, le changement de diamètre est assuré par électromouillage. 
Une tension est appliquée à la goutte qui change les propriétés de mouillage du substrat sur 
lequel elle repose. L’angle de contact varie avec la différence de potentiel ce qui influe sur 
la forme de la goutte. Une accordabilité continue sur plus de 4.7nm a été démontrée. Ces 
deux réalisations pourraient être implémentées en microfluidique. 
      En dernier lieu, dans un domaine voisin de la microfluidique, le groupe de X. Fan a 
développé un laser optofluidique à mode de galerie [Lacey 07, Suter 08, Wu 09]. Ils 
exploitent la forme cylindrique de microcapillaires, contenant une solution de colorant. Les 
modes circulent dans la paroi en verre. La forme rigide du capillaire ne leur permet pas 
d’utiliser une méthode mécanique d’accordabilité par contre et cela rend possible 
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l’extraction du signal par couplage optique, notamment avec une fibre étirée. Il est vrai que 
ce dispositif n’est pas vraiment microfluidique mais cette réalisation est intéressante 
comme il ne faut pas se limiter aux seules frontières de la microfluidique mais qu’au 
contraire la création de systèmes hybrides peut apporter des fonctionnalités nouvelles 
(systèmes de chargeurs [Chen 06], chemistrode [Chen 08]). 
 
      En conclusion, nous en sommes arrivés au même stade que les autres groupes dans le 
monde sur le développement de gouttes lasers dans les microcanaux. Nous contrôlons la 
production des gouttes sur puce et nous avons démontré un effet laser. Les publications 
jusqu’à présents ont rapporté les émissions lasers sans fournir d’études approfondies sur les 
modes, ce qui signifie qu’il reste de la marge pour analyser les phénomènes de résonance 
dans les gouttes en microfluidique. D’autre part, aucune publication n’a fait encore état 
d’un couplage optique avec un guide d’onde. Il est certainement délicat de réaliser ce 
couplage, mais nous avons commencé le travail et cela constitue peut-être l’opportunité de 
prendre le devant sur les autres groupes. 
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5.4.2     Perspectives 

      Nous allons passer en revue les améliorations pouvant être apportées au banc 
expérimental puis quelques lignes d’études à mener sur l’expérience de gouttes résonantes 
avant de finir par les applications possibles pour les laboratoires sur puce. 
 
      Tout d’abord, commençons par les futurs développements sur le banc expérimental. 
Les mesures jusqu’à présent ont été faites en l’absence de synchronisation entre le passage 
d’une goutte devant la fibre de collecte, l’exposition au faisceau de pompe et l’acquisition 
du signal. Le laser actuel n’offre pas la possibilité d’un déclenchement externe et le 
système de production de goutte ne repose que sur les débits utilisés, aucun déclenchement 
actif ne contrôle la fréquence de production de goutte. Des fluctuations temporelles entre 
deux gouttes successives apparaissent, qui entraînent des différences en intensité. Un 
temps d’intégration trop long ou un déclenchement inadapté engendre donc un moyennage 
du spectre. A haute cadence de production de gouttes (~1-2kHz), où l’on atteint le même 
ordre de grandeur de fréquence que pour le laser de pompe (~5kHz), il devient crucial de 
contrôler le laser de pompe avec un signal externe pour pouvoir assurer une exposition 
uniforme des gouttes.  
      Par ailleurs, l’utilisation d’un laser à déclenchement externe améliorera la qualité de 
l’expérience en limitant les effets thermiques. En exposant le PDMS seulement sur la durée 
du passage d’une goutte, l’échauffement du polymère diminue, garantissant la qualité des 
microcanaux dans le temps.  De même pour les liquides, cela permet d’éviter certains 
effets indésirables sur les gouttes tels que la coalescence de deux gouttes successives, la 
déviation du train de goutte, la création ou la capture de bulles au point de focalisation. 
      Sur le plan du développement de la puce microfluidique, il reste à démontrer le 
couplage optique d’une goutte avec un guide d’onde intégré. Il est possible de continuer les 
efforts sur le guide en SU8. Si cette solution s’avère trop difficile à mettre en œuvre, 
d’autres possibilités existent. Soit on développe les autres options présentées sur la Figure 
5.13(a,c-d) , mais elles nécessitent des moyens et un savoir-faire technologique dont nous 
ne disposons pas au laboratoire pour le moment, soit on peut décliner l’idée du guide en 
polymère différemment. Il est possible de réaliser un guide d’onde de type « ridge » en 
SU8 [Huang 08], ou bien d’utiliser un guide d’onde multimode et d’utiliser les réflexions 
totales le long du guide ou encore d’utiliser un guide multimode avec un angle droit pour 
localiser la réflexion totale [Jensen 10]. 
 
      En termes d’expériences à mener sur les gouttes résonantes, la plus immédiate est de 
faire une étude des spectres d’émission pour différentes tailles de gouttes, notamment plus 
faibles afin d’observer une densité de pics plus faible. Cela permettrait d’éclaircir le 
spectre et de mieux comprendre la répartition des clusters. L’idéal serait d’identifier 
chaque pic à un mode de résonance TEl,n/TM l,n défini. Pour cela on pourrait étudier la 
procédure développée par Eversole et al basée sur le calcul et la mesure de la diffraction de 
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Mie d’une goutte [Eversole 90] et voir s’il est possible de l’implémenter dans nos systèmes. 
On aurait alors une compréhension approfondie des phénomènes à l’intérieur d’une goutte.  
      Réduire la taille des gouttes est la première idée qui vient à l’esprit pour générer une 
émission monomode. Seulement, nous avons vu qu’en raison des effets de « spatial hole 
burning », plusieurs modes radiaux viennent à laser. De plus, diminuer le chemin optique 
signifie augmenter la courbure, donc les pertes. Il est alors difficile de trouver des liquides 
d’indice optique suffisamment élevé pour assurer le confinement. Un autre moyen pour 
obtenir un spectre monomode est de filtrer l’émission multimode pour ne laisser passer 
qu’une de ses composantes. Un cas bien particulier dans l’hypothèse d’un couplage d’une 
goutte avec un guide d’onde formé dans un matériau UV sensible est d’inscrire des filtres 
de Bragg dans le guide d’onde. Une autre possibilité est de coupler deux résonateurs pour 
affiner la fonction de transmission par effet Vernier. Cela peut être deux résonateurs l’un à 
côté de l’autre ou bien l’un dans l’autre. Le couplage de gouttes juxtaposées est 
certainement réalisable comme les photographies 5.2(b-c) montrent des gouttes en contact 
qui conservent leur forme circulaire. L’encapsulation d’une goutte dans une autre encore 
appelée émulsion double ou formation de Janus est possible en réalisant un traitement 
localisé des canaux microfluidiques pour en rendre une partie hydrophobe et une autre 
hydrophile. 
 
      L’utilisation des gouttes en tant que résonateur est très attrayante pour le 
développement d’un biodétecteur de par sa simplicité et sa sensibilité. La microfabrication 
de la cavité résonante sur puce remplace les étapes de métallisation ou d’impression 
utilisées pour les miroirs d’or et les miroirs de Bragg. La puce microfluidique ne diffère 
pas d’une puce standard et sa microfabrication repose sur un simple procédé de 
lithographie molle. Le fait d’avoir une cavité liquide rend certes l’exploitation des modes 
de résonance délicate mais si l’on se base sur un effet binaire, elle devient une solution très 
intéressante. En effet, les gouttes servent déjà en tant que vecteurs de l’analyte. 
L’observation des modes de galerie tire parti de la forme des gouttes, aucun autre 
composant technologique n’est nécessaire et il n’y a pas de risque de boucher le canal 
contrairement à des billes. 
      L’utilisation des gouttes comme cavité résonante peut s’appliquer en biologie à la 
cytométrie en flux qui consiste à discriminer une population de particules selon un 
caractère physique. Par exemple, l’encapsulation sur puce microfluidique d’entité 
biologique dans des gouttes est le point de départ d’expériences où la goutte constitue un 
microréacteur permettant de trier, identifier ou contrôler l’environnement de l’analyte 
[Boedicker 08, Boedicker 09]. La présence d’une entité maximum par goutte est garantie 
de manière statistique en utilisant une solution suffisamment diluée au départ. Ainsi 
statistiquement, les gouttes produites contiennent au plus un élément. Il serait intéressant 
de pouvoir trier ces populations en fonction du nombre d’éléments par gouttes : savoir 
distinguer les compartiments vides des compartiments occupés puis de déterminer le 
nombre d’occupants par compartiment. 
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      Nous avons déjà souligné que l’effet laser dans une goutte ne serait compatible avec 
une expérience en biologie qu’en fin de chaîne d’analyse. Pour travailler avec des éléments 
vivants, il faudrait réduire la température, c’est-à-dire limiter la puissance de pompe, et 
diminuer la concentration de colorant. Il est possible de travailler avec les modes de galerie 
en fluorescence ce qui répond aux deux contraintes. Une autre idée consisterait à utiliser 
des quantum dots. Les quantum dots sont très efficaces, la présence de la goutte agirait 
comme un amplificateur du signal de fluorescence. Une autre astuce pour augmenter la 
sensibilité serait d’utiliser des doubles émulsions afin de réduire le volume d’analyte tout 
en augmentant la partie exposée au champ E. Enfin, le couplage optique améliorerait 
grandement le système car il éviterait l’exposition des entités biologiques à une lumière 
trop intense en améliorant l’efficacité de couplage entre le faisceau de pompe et le mode 
résonant.  
      Nous avons évoqué jusqu’ici le cas d’une goutte active mais si le couplage optique est 
démontré sur puce, il devient possible d’utiliser la goutte en cavité passive. Le problème de 
toxicité du colorant ne se poserait plus. Cela deviendrait extrêmement intéressant si l’on 
peut fonctionnaliser la surface de la goutte. Ceci nous amène à notre dernier point qui 
concerne la chimie de surface. Le tensioactif joue un rôle primordial dans la stabilité de 
l’émulsion. Il améliore le mouillage et évite la coalescence des gouttes. Comme le 
tensioactif se positionne naturellement à l’interface des deux liquides immiscibles, il 
transformerait la goutte en un détecteur spécifique si l’on arrive à le fonctionnaliser. 
Certains groupes ont déjà travaillé dans cette voie pour leurs propres applications. 
Personne ne l’a encore fait dans l’objectif d’un  récepteur pour une détection optique 
[Roach 05, Fattaccioli 08, Meier 09].  

5.5     Conclusion 

      Nous avons démontré au cours de ce chapitre un laser microfluidique à colorant en 
gouttes à mode de galerie. La forme des gouttes de colorant, produites in situ, passe d’un 
état confiné à libre avec l’élargissement de la section du canal et se comporte alors comme 
une cavité optique résonante. 
      Pompées à l’aide d’un laser Nd :YAG pulsé et doublé en fréquence, des gouttes 
d’éthylène glycol contenant de la rhodamine 6G lasent autour de 600nm. Leur spectre 
d’émission est caractéristique des gouttes laser selon le modèle établi dans le chapitre 2. 
On retrouve effectivement un ou plusieurs clusters de raies à la fois décalés spectralement 
et entrelacés. L’effet laser proprement dit, est démontré en analysant la puissance émise 
par les gouttes laser en fonction de la puissance de pompe, où nous avons pu mettre en 
évidence la présence d’un seuil de 1µJ/pulse. 
      Nous avons également analysé différentes options pour mettre en place un couplage 
optique entre un guide d’onde (intégré dans la puce) et une goutte. Après avoir fabriqué sur 
un substrat en verre un ruban en polymère de 5x5µm2 de section sur plusieurs centimètres 
de long, nous avons prouvé la faisabilité de l’intégration dans un canal microfluidique. Il 
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reste encore à le caractériser en tant que guide d’onde avant de réaliser une expérience de 
couplage optique avec des gouttes. 
      En comparaison avec les autres équipes de microfluidique dans le monde, nous avons 
atteint un point d’avancement équivalent avec la démonstration d’un effet laser dans une 
goutte. Le couplage optique évoqué à l’instant constitue une prochaine étape majeure dans 
le développement des gouttes lasers. Une émission monomode, des effets laser en cascade 
ou encore l’accordabilité sont d’autres voies qu’il serait également intéressant à explorer. 
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 Ce chapitre est consacré aux microgouttes passives ou en milieu à gain s’écoulant 

dans une cavité Fabry-Perot. A partir du savoir-faire développé sur les gouttes, nous 
sommes allés explorer d’autres combinaisons associant les gouttes et les microlasers à 
colorant. 
      Tout d’abord, nous présentons une technique d’analyse pour des gouttes passives, qui 
ne nécessite pas de marquage fluorescent. Ensuite, nous caractérisons une première 
réalisation de laser à gouttes, multimode, en cavité Fabry-Perot, et nous détaillons les 
atouts d’une telle combinaison. Pour finir, nous nous sommes focalisés sur l’obtention d’un 
laser à gouttes monomode. Les performances et perspectives de développement de ces 
dispositifs sont discutées en dernière partie. 

6.1     Goutte passive en intracavité laser 

6.1.1     Mesure de pertes en intracavité 

      Le système développé est composé de deux circuits microfluidiques indépendants 
(Figure 6.1). Le premier circuit sert à renouveler le milieu à gain d’une cavité laser 
constituée de deux miroirs plans supportés par des fibres optiques. Ce circuit est opéré en 
phase unique. Au contraire, le second circuit sert à générer un train de gouttes, mais ces 
gouttes ne contiennent plus de milieu actif, elles représentent un échantillon à analyser. 
L’intégration du microlaser sur puce permet d’insérer le canal « échantillon » à l’intérieur 
du résonateur, ce qui permet de développer une méthode d’analyse en intracavité laser. 
L’intensité en sortie est liée aux propriétés optiques des gouttes en circulation. 
 

 
Figure 6.1 Schéma du dispositif microfluidique de mesure de pertes en intracavité laser. 
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      Cette technique est plus sensible qu’une mesure classique d’absorption en transmission. 
Dans le cas où un faisceau d’intensité I0 traverse une seule fois l’échantillon d’analyse, 
l’intensité en sortie I suit la loi de Beert-Lambert ( ) LcII λα−=0ln , avec αλ le coefficient 

de perte à la longueur d’onde λ par unité de longueur et de concentration, L la longueur 
d’interaction lumière-échantillon et c la concentration de l’espèce en solution. Etant donné 
la taille micrométrique des canaux, la sensibilité est très limitée par la distance L 
d’interaction entre la lumière et l’échantillon. Il est possible d’augmenter L en utilisant une 
cellule optique à réflexions multiples [Billot 06]. La configuration en intracavité laser 
reprend également cet avantage : elle profite des multiples aller-retours du faisceau 
emprisonné dans la cavité. De plus, la présence de l’échantillon à l’intérieur de la cavité  
l’implique dans la construction de l’effet laser. De ce fait, l’intensité en sortie montre une 
dépendance non linéaire qui se montre particulièrement sensible au voisinage du seuil. 
Déjà exploitée en flux continu pour déterminer la concentration d’une solution de bleu de 
méthylène [Galas 06 Appl. Phys. Lett.], la mesure de perte en intracavité sur des gouttes 
n’a pas été démontrée jusqu’alors. Des tests faits sur des gouttes libres rapportent une 
interruption du signal laser, ce qui peut être utile pour de la détection mais empêche toute 
mesure de pertes en intracavités [Galas 06 Thèse]. 

6.1.2     Démonstration sur des gouttes confinées 

      Le milieu actif, une  solution  d’éthanol  contenant  de la Rh6G à  la  concentration 
5.10-3mol/L, circule en flux continu à 3µL/min. Des gouttes d’eau dans de l’huile FC40 
sont formées pour des débits respectifs de 15nL/s et 5nL/s. La Figure 6.2 montre 
l’évolution de l’intensité du laser microfluidique lors du passage d’une goutte dans le canal 
échantillon. 
       
      A la différence des expériences précédentes menées sur les gouttes passives [Galas 06 
Thèse], la goutte n’interrompt pas le signal laser. Du fait de sa forme confinée et de la 
section carrée du canal, la goutte se comporte comme une lame transparente à faces 
parallèles. La stabilité de la cavité optique est maintenue, seule l’intensité du signal varie. 
Avant que la goutte n’entre dans la cavité (Figure 6.2(a)), l’huile remplit le canal 
d’échantillon engendrant des pertes, qui restent suffisamment faibles pour qu’il y ait un 
effet laser. Lorsque la goutte se situe dans la cavité (Figure 6.2(b)), les pertes par 
absorption sur la section du canal échantillon évoluent, ce qui se répercute sur l’intensité 
de l’effet laser. Dans le cas présent, les pertes diminuent d’où une augmentation du pic 
laser. Une fois la goutte sortie  (Figure 6.2(c)), l’huile envahit à nouveau le canal 
échantillon, la situation est identique au cas (a) et l’intensité du laser microfluidique 
retrouve sa valeur initiale.  
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Figure 6.2 Spectres de l’émission laser pris à trois temps différents : (a) avant l’entrée de 
la goutte dans la cavité, (b) pendant le passage de la goutte dans la cavité, (c) après la 
sortie de la goutte de la cavité. 
       
      Pour connaître précisément l’évolution de l’intensité du laser à colorant lorsque les 
gouttes d’eau traversent la cavité, nous avons enregistré l’intensité du laser intégrée dans le 
temps. La Figure 6.3 est un extrait typique du signal obtenu, correspondant au passage de 
trois gouttes dans le résonateur. 
 

 
Figure 6.3 Intensité du laser microfluidique dans le temps lors de passage de gouttes en 
intracavité. 
 
      Le signal évolue entre deux paliers et présente des pics d’intensité lors des transitions. 
Ces pics coïncident avec l’entrée et  la sortie des gouttes dans la cavité, il s’agit donc d’un 
effet lié aux interfaces avant et arrière des gouttes, qui est certainement la diffraction des 
rayons dans la cavité sur les dioptres eau-huile. L’indice optique de l’eau étant supérieur à 
celui de l’huile FC40, les dioptres agissent comme des lentilles convergentes. Des rayons 
hors axe sont ainsi recollimatés et collectés par la fibre portant le miroir de sortie. 
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      Cette expérience montre qu’il est possible de faire plus que de la simple détection de la 
présence des gouttes en intracavité. Il suffit de confiner la goutte spatialement, en 
rétrécissant le canal si nécessaire, pour pouvoir faire une mesure de pertes. Cette 
expérience est intéressante également car, comme elle a été faite avec des gouttes d’eau, 
elle ouvre la porte aux expériences de cytométrie en flux sur des éléments encapsulés dans 
les gouttes. 
 
      Nous allons voir maintenant deux dispositifs intégrant également des cavités Fabry-
Perot mais avec des gouttes contenant le milieu à gain. 

6.2     Laser à gouttes multimode 

6.2.1     Principe 

      Le laser à microgouttes en cavité Fabry-Perot est un microlaser à cavité plan-plan dont 
le milieu amplificateur est délivré sous forme de microgouttes. L’utilisation des 
microgouttes est une manière d’obtenir l’accordabilité et la commutation rapide de la 
longueur d’onde d’émission du laser. La Figure 6.4 présente le principe de fonctionnement 
du dispositif. La cavité optique, définie par deux miroirs plans supportés par des fibres 
optiques, est similaire à la réalisation précédente. Ce qui change, c’est l’approvisionnement 
en milieu à gain via des gouttes de colorants. Les gouttes sont produites en amont du canal 
microfluidique par une série de générateurs de gouttes, et lorsqu’elles traversent la cavité, 
elles génèrent un effet laser à la longueur d’onde correspondant à la solution de colorant 
encapsulé. En sortie de la fibre de collecte du signal, un train d’impulsions à fréquence 
variable est observé correspondant au passage des différentes gouttes de colorant. 
 
 

 
Figure 6.4 Représentation schématique du principe de fonctionnement du laser à 
microgouttes en cavité Fabry-Perot. 
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6.2.2     Caractérisations optiques 

      Par la suite, les résultats présentés ont été obtenus pour une solution de glycol 
contenant de la rhodamine 6G à 5.10-3mol.L-1. Le liquide porteur est une solution d’huile 
fluorée contenant 2% (en masse) de tensioactif.  
      Dans un premier temps les caractéristiques spectrales et en intensité du laser à gouttes 
sont établies et comparées à celles du laser en phase continue. La Figure 6.5(a) montre les 
spectres d’émission des deux lasers. Les deux spectres présentent un pic à 567nm avec une 
largeur de raie à mi-hauteur de 3.6nm. La cavité fait 625µm de long, les modes sont 
distants de 0.18nm environ ce qui implique la présence de 20 modes dans la raie laser. Les 
modes ne sont pas visibles sur la figure car le spectromètre utilisé (Ocean Optics USB 
2000+) a une résolution de 1.5nm. La Figure 6.5(b) rapporte les courbes donnant la 
puissance de sortie des lasers microfluidiques en fonction de la densité d’énergie du 
faisceau de pompe. On observe une évolution typique de l’effet laser, avec deux 
comportements linéaires distincts, de part et d’autre du seuil. Les seuils sont évalués autour 
de 1.5µJ/impulsion dans les deux cas (puissance du laser de pompe au seuil : 10mW ; 
fréquence de répétition : 6.6kHz). 
 

 
Figure 6.5 Spectres (a) et courbes de puissance (b) du laser en phase continue (débit de 
glycol 30nL. s-1)  et à gouttes (débit d’huile = 30nL.s-1, débit de  glycol=10 nL.s-1).  
 
      Ce qui distingue le laser à gouttes du laser à phase continue, c’est la présence d’un film 
d’huile sur les parois du canal. L’épaisseur de ce film dépend de plusieurs paramètres dont 
la largeur du canal et le nombre capillaire [de Gennes 05]. Il apparaît que la présence de ce 
film ne perturbe pas le fonctionnement du microlaser. D’une part, l’ajout de plusieurs 
dioptres ne dégrade pas notablement le seuil laser. D’autre part, la longueur d’onde 
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d’émission reste la même. Les deux liquides apparaissent transparents à l’œil nu, 
l’absorption de l’huile doit suivre la même tendance que celle du glycol dans le visible. Les 
indices optiques sont différents mais l’épaisseur du film est très petite, la différence en 
chemin optique n’a pas d’effet visible sur l’émission.  
 
      Le signal du laser à microgouttes a la forme d’un train d’impulsions. Les impulsions 
sont dues au laser de pompe Nd:YAG pulsé. La modulation en créneau revient quant à elle 
à la discrétisation de l’écoulement du milieu amplificateur. L’enveloppe du signal laser est 
présentée sur la Figure 6.6. Les débits d’huile et de glycol sont de 5 nL.s-1. L’intensité est 
intégrée sur la bande 550-580nm et est moyennée sur une échelle de l’ordre de 100ms, ce 
qui est suffisant pour à la fois lisser les impulsions et échantillonner le signal issu d’une 
goutte. Comme pour l’expérience précédente impliquant des gouttes passives, une 
augmentation du signal laser apparaît en début et fin de passage des gouttes. Ces variations 
sont imputables aux effets de diffraction en la présence des dioptres  curvilignes avant et 
arrière des gouttes. On pourrait penser également que la tendance du colorant à se 
comporter comme un tensioactif amplifie cet effet. Les molécules vont se positionner aux 
interfaces engendrant des surconcentrations locales sur les fronts avant et arrière des 
gouttes. Mais ce phénomène est à minimiser, en raison de l’utilisation du perfluoroalcool 
qui remplit déjà le rôle de tensioactif et de l’amplitude comparable du phénomène dans le 
cas des gouttes passives. 
 

 
Figure 6.6 Profil temporel du signal laser lors du passage des gouttes dans la cavité. 
 
      Les performances en fréquence du système ont également été investiguées. Etant donné 
les échelles de temps mises en jeu, la fréquence maximale d’opération du laser est définie 
par la fréquence de production de gouttes. Comme la bande passante du spectromètre est 
limitée à 500Hz, une photodiode rapide (temps de montée ~1ns) est utilisée pour observer 
la sortie du laser microfluidique à des cadences plus élevées (le spectromètre a tout de 
même servi pour s’assurer qu’un effet laser, et non de la simple fluorescence, se produit). 
La Figure 6.7 montre la tension mesurée avec la photodiode en fonction du temps, pour des 
débits d’huile et de glycol de 6000nL.s-1 et 400nL.s-1 respectivement. A partir de ce relevé, 
la fréquence maximale a été déterminée à 1.28kHz. Pour des débits supérieurs, le train de 
gouttes n’est plus stable, on passe dans un régime de jets ou bien les gouttes fusionnent en 



 
Chapitre 6 : Microgouttes en intracavité laser Fabry-Perot  
 

 - 130 - 

amont de la cavité. A ce propos, la présence d’un virage à 90° dans le dessin du circuit 
microfluidique (Figure 6.4) est certainement pénalisante à cette échelle de fréquence. 
 

 
Figure 6.7 Tension délivrée par la photodiode en fonction du temps 

 
      La forme en « dents de scie » du signal est due à l’utilisation de la photodiode rapide 
sans adaptation d’impédance. Le circuit de mesure inclut donc une charge capacitive qui 
donne cette décroissance lente après chaque pic. Cet artefact est cependant utile à la 
visualisation des impulsions car sur une échelle de plusieurs millisecondes, il est 
impossible d’observer à l’écran un peigne de pics résolus de quelques nanosecondes. 
      Par ailleurs, l’allure inégale de la courbe s’explique par l’absence de synchronisation 
entre le faisceau de pompe et le passage des gouttes. La fréquence de répétition du laser 
Nd:YAG est de 5kHz, soit une période de 0.2ms. La fréquence du train de gouttes est de 
1.28kHz soit un temps de passage d’une goutte dans la cavité strictement inférieur à 
0.79ms. Une goutte ne peut recevoir au maximum que 4 impulsions. Compte tenu des 
fluctuations en taille et en débit et de l’absence de synchronisation, le nombre d’impulsions 
par goutte peut changer ce qui se traduit par de fortes variations du signal. 
 
      Dans la dernière expérience, deux solutions de glycol sont préparées avec des colorants 
différents. L’une contient de la rhodamine 6G à 10-3mol.L-1 et l’autre de la sulforhodamine 
640 à 5.10-3mol.L-1. En ajustant les débits d’huile et de glycol, les générateurs de gouttes 
permettent d’obtenir des alternances stables 1:1 (une goutte de Rh6G / une goutte de Su640) 
ou 1:2 (une goutte de Rh6G / deux gouttes de Su640). D’autres combinaisons sont 
possibles mais l’instabilité hydrodynamique du système perturbe les séquences.  
      La Figure 6.8(a) rend compte d’une émission bicouleur du laser microfluidique pour 
une alternance 1:1. Le spectre en sortie oscille entre une raie à 567nm et une autre à 625nm, 
correspondant respectivement aux gouttes de Rh6G et Su640. Ceci met en évidence la 
possibilité de commuter d’une longueur d’onde à une autre par le biais d’un écoulement 
segmenté, digitalisé. La Figure 6.8(b) donne les intensités intégrées sur le domaine 550-
580nm pour les gouttes de Rh6G (courbe bleue) ou sur le domaine 605-635nm pour les 
gouttes de Su640 (courbe rouge) en fonction du temps et l’on retrouve l’alternance 1:1 
tandis que la Figure 6.8(c) suit les mêmes paramètres pour une alternance 1:2. 
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Figure 6.8 Commutation d’une émission à 567nm à une émission à 625nm : (a) spectres 
dans le temps pour le passage alterné de gouttes de Rh6G et Su640, (b-c) suivis des 
intensités, intégrées sur les plages 550nm-580nm (courbe bleue) et 605nm-635nm (courbe 
rouge), au cours du temps pour deux séquences d’alternances différentes. 
  
      Au cours de cette partie, nous avons donc réalisé un microlaser à colorant à gouttes 
avec la possibilité de commuter la longueur d’onde d’émission en moins de 1ms. La 
largeur de raie de ce laser est de l’ordre de 3nm, ce qui correspond à une émission 
multimode. Les résultats présentés ont été obtenus pour du glycol et du FC40. Parmi les 
autres couples aptes à produire des gouttes (Tableau 4.4), seuls le glycol et le glycérol ont 
donné des résultats positifs avec les huiles fluorée et carbone. Par la suite, nous nous 
sommes intéressés à réduire la largeur de raie en vue d’obtenir une émission monomode.

6.3     Laser à gouttes monomode 

      L’objectif est d’obtenir une émission monomode avec un laser à microgoutte de 
manière à pouvoir combiner les qualités de commutation rapide et de finesse spectrale. Il 
existe différentes techniques pour sélectionner un mode telles que l’insertion d’éléments 
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dispersifs (prismes, réseaux) dans la cavité, l’utilisation d’un filtre en dehors de la cavité 
ou encore en réduisant la longueur de la cavité. La dernière solution est la plus simple à 
mettre en œuvre dans le contexte des lasers microfluidiques, nous verrons ici comment les 
techniques de microfabrication permettent d’atteindre les dimensions requises.  

6.3.1     Premiers essais 

      Dans un premier temps, nous avons fabriqué une puce en suivant le même tracé et le 
même procédé que celui utilisé pour la cavité multimode. Les fibres optiques ont été 
introduites dans le canal et rapprochées à une distance de 46µm. La Figure 6.9 montre les 
résultats de l’expérience pour des gouttes de glycol contenant de la Rh6G à 5.10-3mol.L-1 
dans un mélange d’huile FC40 avec son tensioactif.  
 

 
Figure 6.9 (a) Photographie de la cavité laser, (b) spectre d’émission quasi-monomode et 
(c-d) séquences d’images suivant le passage d’une goutte dans la cavité sans et en 
présence du faisceau de pompe. 
 
      La Figure 6.9(a) est une photographie des fibres métallisées insérées dans le bloc de 
PDMS. Elle montre clairement la taille de la cavité par rapport au reste du canal. La Figure 
6.9(b) rapporte les spectres d’émission du laser dans le temps. A chaque passage de goutte, 
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on observe un mode principal à 566.7nm encadré de deux modes secondaires à 564.3nm et 
569.2nm (rapport des intensités 2.8). La présence de ces pics secondaires est due à la taille 
de la cavité encore trop longue. Cependant avant même de réduire encore la distance entre 
les deux miroirs, il est utile de noter les limitations d’une telle configuration. Les fibres 
obstruent à 70% le canal, ce qui a pour effet de scinder les gouttes, une partie continuant 
son chemin plus en aval tandis que l’autre est retenue au niveau de la fibre (Figure 6.9(c)) 
ce qui provoque de la fluorescence en continu au niveau de la cavité (Figure 6.9(d)). Cette 
cassure de la goutte pose un problème de contamination pour les tests ultérieurs à plusieurs 
colorants. 
 
      La Figure 6.10 présente un nouveau schéma avec un étranglement local du canal pour 
un écoulement sans accroc. Un test préliminaire a été réalisé sans les fibres optiques. Les 
photographies 6.10(a-b) présentent le moule en résine SU8 au niveau de l’amincissement 
(passage de 125µm à 20µm) et un agrandissement du segment de 20µm de large (pour une 
épaisseur de 90µm). La photographie 6.10(c) montre la circulation en phase continue d’une 
solution de glycol avec de la Su640 alors que la séquence 6.10(d) filme le passage d’une 
goutte à travers l’amincissement. On constate ainsi que la microfabrication du moule est 
nette (ratio largeur:hauteur ~ 1:5), le canal en PDMS ne se déforme pas et les gouttes 
conservent leur intégrité lorsqu’elles franchissent l’étranglement. 
 

 
Figure 6.10 (a-b) Microphotographies du moule avec l’étranglement et zoom sur la section 
amincie, (c) photographie du dispositif avec circulation d’une solution de Su640 en phase 
continue, (d) séquence d’images montrant le passage d’une goutte dans l’étranglement. 
 
      Ensuite, la même configuration a été reproduite avec l’intégration des fibres optiques. 
La Figure 6.11 rend compte des résultats de microfabrication et des tests de circulation des 
gouttes et met en évidence les nombreux problèmes rencontrés au niveau de : i) la taille de 
la cavité, ii) l’accumulation de débris, iii) l’éclatement des gouttes et la contamination de la 
cavité. 
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Figure 6.11 (a) Photographie de l’épaisseur en PDMS après démoulage et après avoir 
retiré les fibres, (b) photographie du bloc de PDMS après insertion des fibres métallisées, 
(c-d) séquences d’images traçant le passage d’une goutte sans et en présence du faisceau 
de pompe. 
 
      Tout d’abord, la longueur de la cavité, déterminée par l’espacement entre les deux 
fibres, est trop grande pour permettre une émission monomode. La photographie 6.11(a) 
montre la couche de PDMS réticulée. Les fibres sacrificielles ont été retirées et les 
emplacements sont laissés vacants. La distance inter-fibre potentielle reste cependant 
clairement visible, elle est de l’ordre de 35µm. Les fibres sacrificielles placées initialement 
de part et d’autre du moule en résine de manière à définir une cavité de 20µm ont bougé 
durant le moulage. En effet, avant que le PDMS n’ait réticulé, une fine épaisseur de 
polymère s’introduit par capillarité entre l’extrémité de la fibre sacrificielle et le flanc du 
moule. L’épaisseur de cette membrane peut être évaluée à 7µm. La présence de cette 
membrane est donc critique pour le dimensionnement de la cavité laser. 
      Le second problème réside dans la présence des débris au niveau de l’étranglement 
(photographie 6.11(b)). Ces débris sont créés lors de l’insertion des fibres métallisées, 
placées aussi près que possible du canal. Ils pourraient boucher entièrement le canal et 
empêcher ainsi l’écoulement. 
      Le troisième point délicat est la circulation accidentée des gouttes lorsqu’elles 
franchissent la cavité. Les séquences 6.11(c-d) filment le passage de gouttes dans la cavité 
sans et en présence du faisceau de pompe. Il apparaît que la circulation de colorant est 
possible malgré la présence des débris, mais l’obstruction est telle que la goutte est éclatée 
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en plusieurs parties (seq.(c) images t0 + 286.4ms et t0 + 310.2ms). Par ailleurs, les images 
de fluorescence (séq. (d)) montrent que du colorant stagne au niveau de la cavité 
puisqu’une tache lumineuse persiste entre deux passages de gouttes (images t0 et t0 + 
321.2ms). L’altération de la goutte lors de son passage dans la cavité est un problème à 
résoudre car elle implique une contamination de la cavité. 
      L’intégration des fibres optiques métallisées présente de multiples difficultés. La 
présence de fines membranes en PDMS entre les fibres et le canal est critique. En tenant 
compte de leur épaisseur et en réduisant la largeur du canal microfluidique à 5µm, le 
chemin optique dans la cavité serait de 27µm, ce qui est encore trop grand. Diminuer plus 
avant la largeur du canal a peu de sens car, au-delà des défis technologiques, il ne faut pas 
oublier les problèmes posés par les débris et la stagnation du colorant au niveau de la 
cavité. 
 
      La Figure 6.12 présente un changement de procédé en vue d’éliminer les problèmes 
liés aux membranes  de PDMS tout en conservant une faible longueur de cavité.  
 

 
Figure 6.12 Photographies du moule en résine SU8 (a-b), du moulage en PDMS (c) et de 
la cavité optique avant l’étape de collage (d). 
 
      Les emplacements des fibres sont directement moulés dans la résine. Sur la 
photographie 6.12(a), on peut voir que l’espace prévu initialement pour les fibres 
sacrificielles est remplacé par un ruban en résine. La photographie 6.12(b) montre un 
agrandissement du moule au niveau de la cavité, les emplacement pour le canal en position 
verticale et celui des fibres à l’horizontale. Après moulage, l’épaisseur en PDMS ne 
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présente plus de fine membrane au niveau de l’étranglement, ce qui élimine les débris 
(photographie 6.12(c)) mais implique que le canal soit ouvert sur les côtés. Enfin, sur la 
photographie 6.12(d), les fibres métallisées sont positionnées dans la couche de PDMS, 
définissant une cavité de 20µm. 
 
      Un traitement par adsorption d’alcane thiol sur l’or a été effectué pour rendre les 
miroirs hydrophobes. Une solution d’éthanol absolu qui contient du 1-octanethiol à la 
concentration 0.001mol/L, est injectée dans les canaux pendant 6h à 3µL.min-1, puis le 
dispositif est rincé avec de l’éthanol pur. Les séquences de photographies 6.13(a-b) 
montrent l’effet du traitement. Dans la séquence (a), lorsqu’une goutte passe, elle mouille 
l’or et une partie reste au niveau des miroirs. Dans la séquence (b), au contraire, la goutte 
passe sans mouiller les fibres (les dioptres latéraux sont visibles) et rien ne subsiste après. 
Le traitement hydrophobe est important pour éviter toute contamination d’une goutte à 
l’autre mais aussi pour l’obtention de l’effet laser lui-même. Des tests optiques avec la 
cavité sans traitement rapportent une forte fluorescence avec l’apparition d’un pic très 
faible en intensité. La présence résiduelle de glycol entre les deux fibres est donc 
préjudiciable, une partie du colorant photoblanchit et nuit à l’efficacité du milieu à gain, 
d’où une élévation du seuil laser. 
 

 
Figure 6.13 Photographies illustrant le passage d’une goutte dans la cavité avant (a) et 
après (b) traitement hydrophobe. 
 
      Une évolution du procédé de microfabrication a été nécessaire pour réaliser une cavité 
Fabry-Perot compatible avec une émission monomode et avec un écoulement sans heurt 
des gouttes. Un rétrécissement du canal microfluidique, le remplacement des fibres 
sacrificielles par un ruban de résine et un traitement hydrophobe constituent les trois 
principaux changements apportés. Nous allons maintenant rapporter les caractérisations 
optiques du laser. 
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6.3.2     Emission monomode 

      Dans un premier temps, l’émission monomode a été vérifiée en phase continue (Figure 
6.14). Une solution de glycol contenant de la Rh6G à 10-3mol.L-1 est injectée à 3µL/min. 
La longueur d’onde d’émission est 567.32nm avec une largeur de raie à mi-hauteur 
inférieure à 0.12nm. La largeur de raie est due à la résolution du spectromètre Ocean 
Optics HR2000+. L’émission monomode est stable dans le temps, elle a été suivie sur une 
période de 20min. 
 

 
Figure 6.14 Spectre d’émission du laser en flux continu (en insert, agrandissement du 
spectre). 
 
      La cavité est ensuite alimentée avec un train de gouttes de la même solution de colorant 
dans de l’huile FC40. Le débit d’huile est de 80nL.s-1 et celui du colorant est de 40nL.s-1. 
La Figure 6.15 donne  le spectre d’émission du laser. Le pic en intensité est centré sur 
565.04nm et sa largeur de raie reste indéterminée (insert (a)). L’insert (b) présente la 
puissance du laser microfluidique en fonction de la puissance du laser de pompe. La 
courbe montre un effet de seuil autour d’une densité d’énergie de 1.5µJ/impulsion 
(puissance seuil : 10mW ; fréquence du laser : 6.6kHz). La production de gouttes a été 
poussée jusqu’au kiloHerz engendrant des trains d’impulsions à la même fréquence. 
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Figure 6.15 Spectre d’émission du laser à microgouttes, insert (a) agrandissement du 
spectre autour du pic d’émission, insert (b) courbe donnant la puissance émise en fonction 
de la puissance de pompe.  
 
      Le fonctionnement du microlaser à plusieurs longueurs d’onde est rapporté sur la 
Figure 6.16. De la rhodamine B (RhB) est dissoute dans du glycol à la concentration de 
5.10-3mol.L-1. Elle est injectée dans le dispositif en parallèle avec la solution de Rh6G. Des 
alternances de gouttes de Rh6G et de RhB sont ainsi créées engendrant une commutation 
de l’émission laser de 565.04nm à 586.38nm (Figure 6.16(a)). Les deux émissions sont 
monomodes et de largeur de raie non résolue (Figure 6.16(b)). 

 

 
Figure 6.16 Spectres du laser à microgouttes dans le temps. 
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6.4     Discussion 

6.4.1     Positionnement du laser à gouttes en cavité Fabry-Perot  
             par rapport à l’état de l’art  

      Nous allons comparer les capacités du laser à gouttes en cavité Fabry-Perot par rapport 
aux autres lasers et en particulier aux réalisations les plus récentes (celles démontrées entre 
septembre 2007 et septembre 2010). 
      Durant le déroulement de ma thèse, de nouvelles avancées ont été faites sur les 
microlasers à colorant. Le Tableau 6.1 reprend leurs principales caractéristiques optiques. 
Lei et al ont montré un système permettant de moduler l’intensité d’un laser 
microfluidique par un écoulement à flux focalisé [Lei 09]. Song et al ont réalisé des 
systèmes DFB, qui présentent un très faible seuil [Song 09 Appl. Phys. Lett. #051117] ou 
encore une nouvelle géométrie en cercles concentriques [Song 09 Appl. Phys. Lett. 
#161110]. Dans cette dernière réalisation, il montre la possibilité d’accorder la longueur 
d’onde sur 12nm en utilisant différentes cavités et en changeant l’indice de réfraction de la 
solution de colorant. Le temps de commutation repose donc sur le temps de 
renouvellement des liquides, c’est pourquoi on peut l’estimer à quelques secondes. 
Récemment, Song et al ont présenté une cavité plan-plan dans laquelle est intégré un filtre 
Fabry-Perot ajustable [Song 10]. Cela permet ainsi de sélectionner continûment la longueur 
d’onde en sortie sur une plage de 14nm. Les auteurs soulignent la rapidité de commutation 
de ce système sans toutefois la chiffrer. On peut l’estimer à une dizaine de millisecondes, 
l’équivalent pour régler la largeur de l’étalon, mais il faudrait aussi s’assurer de la stabilité. 
Enfin, Tang et al ont montré un laser multimode capable de commuter à 3.6kHz [Tang 09]. 
 

 
Tableau 6.1 Principales caractéristiques optiques des lasers microfluidiques réalisés entre 
septembre 2007 et septembre 2010 
 
      Au regard des réalisations actuelles, le laser à microgouttes que nous proposons est 
performant tant sur le plan de la finesse spectrale que celui de la vitesse de commutation. Il 
ne détient pas le record en fréquence de commutation mais il est certain de pouvoir l’égaler 



 
Chapitre 6 : Microgouttes en intracavité laser Fabry-Perot  
 

 - 140 - 

puisque ce dernier a été établi grâce à des gouttes. Par ailleurs, nous avons démontré le 
fonctionnement en émission monomode de finesse inférieure à 0.12nm et c’est le seul 
système actuel qui présente à la fois une émission monomode et un temps de commutation 
de l’ordre de la milliseconde.  
 
      Nous avons démontré une émission à des longueurs d’onde discrètes. Des 
améliorations sont à apporter pour  créer un système accordable continûment sur plusieurs 
dizaines de nanomètres. Deux changements au schéma d’origine permettraient d’y arriver. 
Tout d’abord, des « entrées en trident » [Song 03 J. Am. Chem. Soc.] pourraient être 
substituées aux simples jonctions en T. Ceci permettrait d’accorder la longueur d’onde en 
réglant simultanément l’indice de réfraction du solvant et la concentration de colorant. 
Ensuite, il faudrait ajouter un mélangeur plus en aval pour homogénéiser le contenu de la 
goutte. Avec les bons paramètres de conception du mélangeur, il est possible de réaliser le 
mélange en des temps sub-millisecondes [Song 03 Appl. Phys. Lett.].  
 
      Le concept de laser à gouttes utilisant une cavité externe n’est pas limité à la 
technologie des fibres-miroirs. Elle peut être implémentée pour des cavités en anneau, des 
cavités linéaires à émission horizontale ou même verticale. Rien ne s’oppose à l’utilisation 
des cavités dites Distributed Feed Back  (DFB) tant que la structure en réseau se situe à 
l’extérieur du canal [Peroz 06] mais dans le cas contraire la structure constitue alors un 
obstacle à l’écoulement de la goutte. [Balslev 05] présente un canal principal qui se scinde 
en plusieurs canaux secondaires définissant un réseau de 17.8/26.1µm x 8µm (largeur 
canal/largeur mur en polymère x hauteur) et [Gersborg 07] un réseau de 0.3/0.3µm x 
0.3µm. Il est difficile d’estimer le comportement d’une goutte face à cette structure : sera-
t-elle stoppée ou bien sera-t-elle divisée ? Si elle se divise, le fera-t-elle de manière 
uniforme pour l’ensemble des canaux secondaires ? Li et al définissent un réseau dans le 
sens de l’écoulement par un système de piliers [Li 06]. Là encore la stabilité de la goutte 
est compromise car il s’agit d’une technique déjà utilisée pour la division des gouttes [Link 
04].  La structure DFB dans le canal perturberait l’écoulement de la goutte, ce qui 
engendrerait des inhomogénéités d’indice conduisant à une forte instabilité de la longueur 
d’onde voire à l’arrêt de l’effet laser. 
 
      De futurs développements sont envisageables pour passer au stade du prototype et 
mener des expériences avec ce microlaser. Le premier permettrait le contrôle de la 
longueur d’onde par l’opérateur (Figure 6.17).  
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Figure 6.17 Utilisation future du microlaser à gouttes offrant une large bande d’émission 
avec contrôle en temps réel de la longueur d’onde par l’emploi de vannes microfluidiques. 
 
      Dans le cas des générateurs passifs de gouttes, la production est déterminée par les 
débits appliqués ce qui limite à la fois le temps de réponse et les combinaisons possibles. 
L’utilisation de systèmes actifs est donc nécessaire. Parmi les différentes techniques 
possibles [Murshed 09, Hsiung 06, Galas 09], celle associant les vannes microfluidiques 
est attrayante en raison de la simplicité de la technologie et de la rapidité du temps de 
réponse. Le système final aboutirait à un microlaser de longueur d’onde ajustable en temps 
réel. 
 
     Une alternative consisterait à utiliser des capillaires pré-chargés (appelés chargeurs 
[Zheng 03, Zheng 05, Chen 06]) en combinaison avec le microlaser (Figure 6.18).  
 

Remplissage Stockage Utilisation

Emploi de chargeurs
Remplissage Stockage Utilisation

Emploi de chargeurs

 
Figure 6.18  Utilisation future du microlaser à gouttes offrant une large bande d’émission 
avec l’emploi de chargeurs qui facilitent le mode opératoire. 
 
      Des chargeurs ont en effet déjà été appliqués avec succès dans d’autres applications en 
microfluidiques (par exemple, dans l’étude des conditions de cristallisation de protéines [Li 
10]). Le principe est simple : une batterie de microgouttes peut être injectée dans un 
capillaire, et celui-ci peut alors être débranché en vue d’une utilisation ultérieure avec un 
autre dispositif microfluidique. On peut ainsi imaginer remplir des capillaires en suivant 
des séquences précises de colorants. Ces tubes peuvent ensuite être vidés dans le dispositif 
du microlaser à colorant, la longueur d’onde dans le temps suit ainsi la séquence prédéfinie 
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du chargeur. Le système n’est plus accordable en temps réel mais il est tout de même 
possible de créer des séquences à souhait (Figure 6.18). L’utilisation des chargeurs 
constitue un moyen d’exporter la technologie en dehors des sphères classiques des groupes 
de recherche en microfluidique. L’équipement coûteux et encombrant des pousse-seringue 
et contrôleurs en pression n’est plus nécessaire pour l’utilisation du microlaser à gouttes. 
La production des chargeurs peut être faite dans un autre laboratoire disposant de ces 
appareils. Leur fabrication est rapide, il est possible de diviser un chargeur initial en 
plusieurs clones [Adamson 06]. Les chargeurs peuvent être stockés plusieurs mois sans 
craindre l’évaporation des solvants, il est envisageable de constituer ainsi une banque de 
chargeurs adaptés à différentes analyses. Leur utilisation enfin est simple puisque les 
gouttes sont déjà formées et stockées. 

6.4.2     Applications 

Domaine couvert 
      Le potentiel au niveau des applications en microfluidique réside dans la capacité à 
manipuler de faibles quantités de volume. La chimie, la biochimie et la biologie surtout 
sont les principaux domaines concernés (voir partie 1.2). 
      Les matériaux utilisés dans ce travail sont résistants dans une gamme de température de 
0 à 100°C pour des conditions de pression normale. Ils permettent donc la mise en œuvre 
de bon nombre de procédés dans les conditions usuelles de température et de pression. 
L’apparition de nouveaux matériaux (NOA, Northern Optival Adhesive) permet si besoin 
de travailler en marge de ces limites. 
      Par ailleurs, le PDMS, le verre et l’huile fluorée sont biocompatibles. Ils sont déjà 
employés dans des expériences impliquant des cellules vivantes. 
 
Trois techniques possibles 
      Le laser à microgouttes peut servir comme source lumineuse pour exciter des 
fluorophores, comme source accordable pour sonder une cavité résonante ou encore pour 
des mesures de pertes en intracavité laser (Figure 6.19). 
Tout d’abord, les fluorophores sont des marqueurs fluorescents que l’on peut 
fonctionnaliser pour les accrocher sélectivement à une cible. Leur emploi fait partie des 
techniques classiques utilisées en biologie. Le laser à goutte permettrait d’exciter 
sélectivement différents fluorophores (Figure 6.19(a)). 
     Dans le domaine de la biodétection, une méthode optique très sensible est basée sur les 
structures résonantes (passives). Les fréquences de résonances dépendent de l’indice 
optique du milieu. En fonctionnalisant ces structures, il est possible de capturer 
sélectivement des molécules cibles. L’indice de réfraction moyen s’en trouve modifié ce 
qui engendre un décalage des fréquences de résonances. Le laser à goutte permettrait de 
sonder ces cavités en accordant la longueur d’onde (Figure 6.19(b)). 
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      En dernier lieu, il est possible de faire des mesures d’absorption en intracavité. La 
méthode repose sur des effets non-linéaires mettant en jeu l’indice de réfraction et le 
coefficient d’absorption de l’analyte. Ceux-ci vont créer une perturbation en intensité et en 
fréquence de l’émission laser. Nous avons montré la possibilité d’effectuer des mesures de 
pertes sur des gouttes. La possibilité d’encapsuler un élément directement dans une goutte 
de colorant est limitante pour des raisons de toxicité du colorant et de l’exposition au 
faisceau de pompe. L’insertion d’un second canal résout ces problèmes. Les mesures 
reportées en section 6.1 ont été faites à longueur d’onde fixe. Le laser à microgouttes 
permettrait d’adapter la longueur d’onde au type d’échantillon ou de balayer le spectre 
d’absorption, ce qui serait particulièrement utile pour la cytométrie en flux (Figure 6.19(c)). 
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Figure 6.19 Schéma représentant trois techniques de détection possible avec le microlaser 
à gouttes. 

6.5     Conclusion 

      Nous avons démontré dans ce chapitre plusieurs combinaisons originales de 
microgouttes et de lasers à cavité Fabry-Perot.  
      La première configuration mêlant microgouttes et cavité Fabry-Perot a été réalisée pour 
faire des mesures d’absorption sur des gouttes en intracavité laser. Les gouttes sont 
passives, le colorant circule en phase continue dans un canal adjacent. On exploite un atout 
de la technologie laser à fibres qui permet d’insérer dans la cavité, en plus du canal de 
colorant, un second canal dans lequel circule l’échantillon. Nous avons démontré la 
continuité de l’effet laser lorsque des gouttes d’eau traversent la cavité. Ces résultats sont 
publiés dans le journal Microelectronic Engineering [Aubry 09]. 
      Dans les configurations suivantes, les gouttes sont les vecteurs du milieu amplificateur. 
Lorsqu’elles traversent le faisceau de pompe, une émission laser est émise à la longueur 
d’onde correspondant au colorant encapsulé dans la goutte. Ceci constitue un moyen 
efficace pour commuter la longueur d’onde du laser, le système a été démontré pour des 
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fréquences supérieures au kHz. Ce type de laser est également compatible avec une 
émission monomode, il est d’ailleurs le seul actuellement à pouvoir combiner ces deux 
caractéristiques. Les résultats sur le laser à microgouttes sont publiés dans la revue Applied 
Physics Letter [Aubry 11 Appl. Phys. Lett.]. 
      Ces réalisations de lasers à microgouttes et d’absorption en intracavité ouvrent des 
possibilités, d’une part sur l’obtention d’une source cohérente, intégrée et accordable sur 
plusieurs dizaines voire centaines de nanomètres, et d’autre part sur l’analyse 
multilongueur d’onde en cytométrie en flux sur puce microfluidique. 
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 L’objectif de ce travail était de concevoir et d’étudier des résonateurs optiques à 

l’état liquide en microfluidique digitale. A cette fin, nous avons fabriqué des systèmes 
microfluidiques dans le but de produire des cavités résonantes sur puce, puis nous avons 
étudié la génération des cavités optiques en flux dans des microcanaux avant de les 
appliquer aux sources lasers microfluidiques. 
 
      Les microgouttes forment des résonateurs optiques remarquables. Une surface lisse à 
l’angström près leur assure des facteurs de qualité très élevés, ce qui en fait des objets 
propices à l’étude de phénomènes optiques non linéaires, tel l’effet laser, et leur confère un 
potentiel certain en tant qu’amplificateur de signal pour la spectroscopie. La 
microfluidique, qui admet de grandes perspectives en biochimie, apporte des techniques de 
manipulation des microgouttes inégalées, où l’on peut reproduire toutes les fonctions 
désirées : génération au kHz, encapsulation, fusion, division, stockage, aiguillage, 
transport… Ces microgouttes constituent de vrais microréacteurs en circulation qui 
permettent de traiter des volumes du picolitre au nanolitre. Transformer ces microgouttes 
en des cavités résonantes crée des outils d’analyse optique innovants, qui pourront être par 
la suite mis au profit des laboratoires sur puce. 
 
      Afin que ces microgouttes puissent former des cavités capables de piéger la lumière, 
leur indice optique doit être supérieur à celui du milieu environnant et la cavité doit avoir 
une forme circulaire. A partir de ces deux préceptes, nous avons examiné les techniques 
disponibles en microfluidique digitale. Les systèmes passifs de production, basés sur 
l’ajustement des débits et la géométrie d’une intersection, sont simples et efficaces pour 
générer un train de gouttes. En s’imposant de travailler avec des milieux aqueux ou des 
solvants organiques pour les molécules de colorant, en prévision d’applications 
respectivement biologiques ou lasers, le choix du liquide de confinement est finalement 
restreint aux huiles. Parmi les trois familles d’huile – silicones, alcanes et fluorées – les 
huiles fluorées sont celles qui présentent l’indice de réfraction le plus faible, et peuvent 
ainsi servir de milieu de confinement universel pour les autres liquides. 
      A partir de ce jeu de matériaux, nous avons alors étudié la génération de microgouttes. 
Après avoir souligné, expérimentalement, l’intérêt des tensioactifs ou des traitements de 
surfaces, et avoir dressé les diagrammes de phases pour plusieurs couples solvant/huile 
dans diverses géométries de canaux, il apparaît que l’huile fluorée FC40 remplit la fonction 
recherchée en combinaison avec l’eau, le glycérol et l’éthylène glycol. Pour assurer une 
forme sphérique à la goutte, une manière efficace est d’adapter la géométrie des canaux, ce 
qui est facile à réaliser et autorise de plus un meilleur contrôle de la taille des résonateurs. 
      Cette première étape validée, nous nous sommes alors tournés vers la mise au point de 
sources lasers à gouttes sur puce. Avec des solutions de colorant, les gouttes se 
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transforment en cavité laser. L’observation des spectres d’émission met en valeur des jeux 
de peignes de longueurs d’onde entrelacés, correspondant à des modes de galerie de 
différents ordres. Par analogie avec une cavité linéaire, en raison des mêmes effets de 
« spatial hole burning », plusieurs modes angulaires et radiaux dans les gouttes, 
équivalents des modes longitudinaux et transverses d’une cavité Fabry-Perot, génèrent 
simultanément des effets laser. Les intensités relatives de ces modes sont comparables, 
même pour ceux dont les facteurs de qualité diffèrent de plusieurs ordres de grandeur.  
      Pour finir, au cours de ce travail assez exploratoire en microfuidique digitale, nous 
avons combiné des gouttes avec des cavités résonantes Fabry-Perot et réalisés plusieurs 
dispositifs originaux. Nous avons démontré la possibilité de faire des mesures de pertes en  
intracavité laser sur des gouttes, puis réalisé des sources laser à goutte en utilisant la cavité 
Fabry-Perot comme résonateur. En particulier, une source laser monomode, grâce à 
l’approvisionnement du milieu amplificateur sous forme de goutte, permet de commuter la 
longueur d’onde en moins de 1ms. Dans le domaine des lasers à colorant microfluidiques, 
cette réalisation est actuellement le laser à émission monomode le plus rapide au monde. Il 
représente surtout l’intérêt de permettre aux microlasers à colorant d’accéder à tout leur 
potentiel en accordabilité.  

 
      L’ensemble des résultats obtenus et la diversité des dispositifs étudiés permettent 
d’imaginer un bel avenir pour l’association de la microfluidique digitale à l’optique. Ce 
travail constitue en effet une amorce dans ce domaine : les possibilités offertes par ce 
couplage doivent être encore approfondies. 
      Tout d’abord, le banc d’étude peut être amélioré avec la mise en place d’un système de 
synchronisation entre les gouttes, le laser d’excitation et la détection pour stabiliser le 
signal reçu et permettre ainsi des études comparatives entre gouttes. D’autres systèmes de 
production de gouttes peuvent ensuite être envisagés en prenant soin de rechercher à 
minimiser la polydispersion. Cela suppose de tester d’autres géométries et d’autres 
matériaux. 
      Pour continuer dans la voie des cavités optiques à l’état liquide et réaliser un système 
intégré, la prochaine grande étape consiste à réaliser une méthode de couplage. Des pistes 
ont été explorées en cours de thèse, mais un travail conséquent reste à fournir ainsi que des 
idées pour résoudre ce challenge. Cela ouvrirait la voie à l’analyse in situ  de gouttes 
passives. 
      Enfin, le tensioactif est certainement un sujet d’étude à part entière. Ces molécules au 
comportement dual sont essentielles à la microfluidique digitale. La synthèse de 
tensioactifs fonctionnalisés est la clé pour transformer les gouttes en des capteurs 
spécifiques et ultra-sensibles, en immobilisant les cibles à proximité de la surface des 
gouttes, là où l’intensité des modes de galerie est la plus importante. 
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RESUME  
 

Microrésonateurs optiques à état liquide et microfluidique digitale. 
 Application aux lasers à colorant en gouttes pour les laboratoires sur puces 

 
 
 L’objectif de ce travail porte sur l’étude et la réalisation de résonateurs optiques à état liquide en 
microfluidique digitale. Les gouttes sphériques constituent des résonateurs à mode de galerie, dans lesquels 
la lumière peut être piégée par réflexion totale interne. A l’échelle microscopique, elles exhibent des 
propriétés optiques remarquables. Leurs facteurs de qualité très élevés en font notamment des objets propices 
à l’étude de phénomènes optiques non linéaires, tel l’effet laser, et leur confèrent un potentiel certain en  
spectroscopie. Par ailleurs, la microfluidique digitale, qui a trait aux systèmes multiphasiques dans des 
microcanaux artificiels, offre une grande liberté de manipulation des microgouttes : génération au kHz, 
transport, encapsulation, fusion, division, stockage, triage… Aussi, pour les laboratoires-sur-puce, le 
développement de ces microgouttes en cavités résonantes constitue une opportunité d’intégrer des outils 
d’analyse optique capables de sonder des échantillons allant du picolitre au nanolitre. 
 Après un exposé des propriétés optiques des résonateurs à modes de galerie, ce mémoire rapporte les 
travaux réalisés. Une présentation des méthodes de microfabrication et du montage expérimental précède 
l’étude de la génération de cavités optiques liquides en dynamique. Ces cavités résonantes sont ensuite 
appliquées aux sources lasers microfluidiques. En particulier, un effet laser a été mis en évidence dans des 
microgouttes sphériques d’éthylène glycol contenant de la rhodamine 6G. Enfin, une ouverture sur des 
systèmes couplant microgouttes et cavités Fabry-Perot présente d’autres perspectives telles que l’analyse de 
gouttes passives en intravité laser ou bien la commutation rapide de la longueur d’onde d’émission de lasers 
microfluidiques monomodes. 
 
 
Mots clés : microrésonateur, mode de galerie, microfluidique digitale, goutte, laboratoire-sur-puce, laser à 
colorant. 
 
 
 

Liquid state optical microresonator and digital microfluidics. 
Application to droplet dye lasers for lab-on-chips. 

 
  
 The purpose of this work is to study and realize liquid state optical resonators in digital 
microfluidics. Spherical droplets may behave as whispering gallery mode resonators, in which light is 
trapped by total internal reflections. At the microscopic scale, they exhibit outstanding optical properties. 
Their high quality factors make them attractive for studying non-linear optical phenomena, such as lasing, 
and for spectroscopy. In another field of research, digital microfluidics, that deals with multiphase fluid 
systems in artificial microchannels, also involves microdroplets. It offers a high degree of freedom in 
handling microdroplets: kHz generation, transport, encapsulation, fusion, division, stockpiling, sorting… 
Therefore, in lab-on-chip systems, turning microdroplets into resonant microcavities constitutes an 
opportunity for integrating optical analysis tools that can probe picoliter to nanoliter samples. 
 After a review of the optical properties of whispering gallery mode resonators, this thesis reports the 
experimental results. A presentation of the methods of microfabrication and of the experimental bench top 
precedes the study of the dynamic generation of liquid optical microcavities. Then, these resonant cavities are 
applied to microfluidic laser sources. In particular, lasing effect has been demonstrated in spherical 
microdroplets of ethylene glycol and rhodamine 6G. Finally, an opening towards systems that combine 
microdroplets and Fabry-Perot cavities presents other perspectives such as the analysis of passive droplets in 
laser intacavity or the capability of fast switching the output wavelength of single mode microfluidic dye 
lasers. 
 
 
Keywords: microresonator, whispering gallery mode, digital microfluidic, droplet, lab-on-chip, dye laser. 

 


