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 6

I INTRODUCTION GÉNÉRALE 

 
Cette thèse intitulée « Filaments magnétiques : application à la conception de capteurs de 

forces et de nageurs microscopiques artificiels » comporte deux chapitres. Chaque chapitre est 

consacré à une application. 

Le domaine des colloïdes a pour objet d’étude la matière finement divisée en très petites 

particules : leur taille est telle que leur énergie thermique est de l’ordre de grandeur de 

l’énergie qu’elles dissipent par frottement visqueux. Cette taille limite est typiquement de 

l’ordre du micromètre. Étant suffisamment petites pour être sensibles aux chocs des molécules 

du solvant sur leur surface, les particules colloïdales en solution sont animées d’un 

mouvement erratique décrit par Jean Perrin au début du 20ème siècle, appelé mouvement 

brownien [Perrin, 1913]. Sous l’effet de ces chocs, les particules bougent en solution et 

explorent l’espace. Les colloïdes ont fait l’objet de très nombreuses études, qui ont débouché 

sur de nombreuses applications industrielles dans des domaines vastes et variés : 

agroalimentaire, cosmétique, automobile, médical… 

De nos jours, les colloïdes sont dotés de propriétés spécifiques : ils peuvent être magnétiques, 

diélectriques, fluorescents, adhésifs, et même avoir plusieurs propriétés à la fois. Ces 

propriétés permettent d’accéder à des champs d’applications de plus en plus sophistiqués. 

Dans la plupart des cas, l’association entre les caractéristiques browniennes des colloïdes et 

leurs propriétés spécifiques ouvrent de nouvelles perspectives. 

Les colloïdes magnétiques sont un exemple illustratif de ces applications. Aujourd’hui ils sont 

essentiellement utilisés comme des transporteurs. Imaginons par exemple une population de 

cellules dont certaines, que l’on souhaite détecter, possèdent à leur surface une protéine 

connue. Si l’on a greffé à la surface des colloïdes une autre protéine, connue pour avoir une 

grande affinité avec la première, et si l’on mélange ensuite ces colloïdes avec les cellules, il 

est possible de détecter les cellules qui adhèrent aux colloïdes. Pour séparer ensuite les 

cellules détectées des autres cellules, il faut, par exemple, pouvoir regrouper les colloïdes à un 

endroit. A cet égard, créer des colloïdes magnétiques que l’on peut attirer dans un gradient de 

champ s’est révélé très fructueux.  

Ces colloïdes magnétiques sont utilisés dans le domaine de la biophysique pour appliquer des 

forces : ils constituent un outil puissant pour sonder les forces à l’échelle moléculaire à l’aide 

d’un champ magnétique externe [Strick, 1996]. 
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 7

Sous l’effet d’un champ magnétique, les particules magnétiques acquièrent une aimantation 

qui leur permet d’interagir. Nous tirerons profit de cet effet tout au long de ce manuscrit. 

Cette interaction est à l’origine d’un processus de formation progressive de chaînes de 

colloïdes. Ce processus est le point de départ d’une technique expérimentale qui permet de 

mesurer directement des profils de forces colloïdales. Cette technique appelée Magnetic 

Chaining Technique (MCT) » ou « machine de force » a déjà permis d’étudier certains types 

de forces colloïdales [Calderon, 1994]. A partir de ces chaînes, Goubault et al. ont su créer 

des assemblages permanents en rajoutant un ingrédient supplémentaire : le collage des 

particules, induit par le champ magnétique en présence de molécules qui pontent les colloïdes 

[Philip, 1997; Goubault, 2005]. Ces assemblages ont permis d’étudier les propriétés 

mécaniques des molécules qui collent les particules entre elles [Goubault, 2003; Koenig, 

2005]. 

La présente thèse porte sur deux aspects du phénomène. Dans le premier chapitre, nous avons 

revisité les aspects expérimentaux et théoriques de la M.C.T. et nous avons comparé ses 

performances aux autres techniques de mesure de forces.  

Dans le second chapitre, nous avons étudié la manière dont un filament magnétique se 

déforme. Il existe dans la nature des exemples de filaments flexibles, dont la souplesse est 

mise à profit à des fins de propulsion. Ainsi, la déformation du flagelle d’un spermatozoïde 

peut être modélisée comme une onde progressive sinusoïdale [Taylor, 1951]; celle qui est 

engendrée au niveau des cils s’apparente à un mouvement de brasse [Brennen, 1977]. Inspirés 

par les solutions trouvées par la nature qui permettent aux microorganismes naturels de se 

déplacer, nous avons appliqué les filaments magnétiques flexibles à la conception de nageurs 

à l’échelle microscopique. 

Nous évoquerons enfin en conclusion les travaux et les perspectives qu’ouvre chacune des ses 

applications. 
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II FILAMENTS MAGNÉTIQUES : APPLICATION À LA 
CONCEPTION DE CAPTEURS DE FORCE 

 

II.1. Introduction : pourquoi mesurer des forces entre surfaces ? 

 

Dans l’état colloïdal, la matière, qui peut être un liquide, un solide ou un gaz, est très finement 

divisée et dispersée dans un liquide ou un gaz. La frontière entre le domaine colloïdal et le 

domaine non colloïdal peut être définie par le diamètre des particules pour lequel l’énergie 

dissipée par le frottement visqueux est de l’ordre de grandeur de l’énergie thermique kBT où T 

est la température et kB la constante de Boltzmann. Si 2
Bk T a Uη∼ , où η=10-3P est la viscosité 

du milieu (ici l’eau), U=1µm/s est la vitesse de la particule colloïdale, et a le rayon 

caractéristique, Ce dernier vaut a=2µm. Cet ordre de grandeur permet de définir le domaine 

colloïdal comme celui des particules de diamètre inférieur à une dizaine de microns environ. 

Comparé à un objet macroscopique, dont la taille est de l’ordre du millimètre par exemple, le 

rapport de la surface au volume est beaucoup plus grand, d’un facteur 1000 pour l’exemple 

considéré. Ainsi, dans le domaine colloïdal, les effets de surface prennent une importance 

considérable. Il est intéressant de comparer les différentes énergies mises en jeu à cette 

échelle [Russel, 1989]: 
2

20Energie électrique 10
Energie thermique

εε ζ∼ ∼
b

a
k T

 

4
1Energie de pesanteur 10

Energie thermique
ρ −Δ∼ ∼

b

a g
k T

 

3 2
6Energie cinétique 10

Energie thermique
ρ −∼ ∼

b

a U
k T

 

où 100ε ≈  est la permittivité relative du fluide environnant, 0ε celle du vide, 50ζ ≈ mV est 

une valeur typique de potentiel de surface, g=10m/s2, où ρ=103kg/m3 et Δρ/ρ=10-2.  

Les premières synthèses de colloïdes modèles, monodisperses, de tailles contrôlées ont été 

réalisées dans les années 1950 [Vanderhoff, 1956], ce qui a permis d’élaborer des théories et 

de les vérifier expérimentalement en s’affranchissant des effets de polydispersité. Le 

développement de techniques expérimentales comme la microscopie électronique a permis de 

caractériser précisément la taille et l’état de surface des colloïdes. Les années 1960 et 1970 
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 10

ont vu la mise au point de techniques expérimentales telles que la Surface Force Apparatus 

[Tabor, 1968; Tabor, 1969; Israelachvili, 1972] permettant de mesurer les forces entre des 

surfaces et de vérifier des théories développées par Derjaguin et al. [Derjaguin, 1941] et 

Verwey et al. [Verwey, 1948]. Ce domaine s’est considérablement développé, tant en 

physique qu’en chimie et en biologie : si l’on entre le mot clef « colloid » dans le moteur de 

recherche de Isi Web of Science, plus de 47000 références apparaissent depuis 1980. 

Les forces entre surfaces se révèlent donc particulièrement importantes dans les colloïdes. 

Elles interviennent dans de nombreux phénomènes physiques et biologiques, ce qui a motivé 

le développement d’outils très sophistiqués destinés à leur étude. Si l’on s’intéresse aux 

systèmes colloïdaux, domaine vaste et à grand impact industriel (pigments, peintures, 

cosmétiques, agroalimentaire…), ces forces jouent un rôle capital. En effet, un système 

colloïdal est un système métastable d’un point de vue thermodynamique [Cabane, 2003]. Or, 

certaines de ces solutions colloïdales restent dans leur état dispersé même si elles ne sont pas 

dans leur état d’énergie minimum. Ceci est dû aux forces entre les surfaces des colloïdes. 

Derjaguin et Landau [Derjaguin, 1941] d’abord, puis Verwey et Overbeek [Verwey, 1948] ont 

été les premiers à comprendre cet effet, qui empêche ces systèmes de tomber dans leur état 

d’énergie le plus favorable, donc de s’agréger. Leur théorie (théorie DLVO) montre que 

l’énergie potentielle d’interaction entre deux surfaces Etot est la somme de deux contributions. 

La première est le potentiel de Van der Waals, dont l’expression pour deux sphères séparées 

d’une distance D est [Israelachvili, 1992] : 

 ( ) = − VdW
VdW

CE D
D

 (2.1) 

où VdWC  est une constante dépendant de paramètres géométriques et de la constante de 

Hamaker. La seconde est le potentiel répulsif électrostatique dont la portée est donnée par la 

longueur de Debye 1κ −  : 

 ( ) D
el elE D C e κ−=  (2.2) 

où Cel est une constante dépendant de paramètres géométriques, de la salinité de la solution et 

de la densité surfacique de charges. L’intensité des forces électrostatiques mises en jeu à 

l’échelle colloïdale varie entre quelques pN et 100pN, suivant la taille des particules 

considérées et leur état de surface. La portée de ces forces est donnée par la longueur de 

Debye et varie entre quelques nm (9.6nm dans une solution dont la concentration en ions 

monovalants vaut  1mM) et quelques microns si la solution contient très peu d’ions. La Figure 

1 montre un exemple du potentiel d’interaction obtenu en superposant les deux contributions. 
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 11

À haute densité de charge, il existe une barrière d’énergie que le système doit franchir pour 

tomber dans l’état d’énergie le plus stable. Cette théorie permet donc d’expliquer pour quelle 

raison il est possible de créer des systèmes colloïdaux qui ne s’agrègent pas pendant la durée 

des expériences.  

Quand les forces répulsives sont électrostatiques, les charges de surface stabilisent le système 

colloïdal. Il est également possible d’utiliser d’autres types d’agent stabilisant comme des 

polymères ou des surfactants. Ces problèmes de stabilité colloïdale sont à l’origine de la 

plupart des difficultés rencontrées dans le domaine de la formulation. 

 

Figure 1 : profil du potentiel d’interaction typique obtenu par la théorie DLVO pour deux petites sphères 

chargées. La flèche indique l’évolution du profil quand la densité surfacique de charge diminue. L’état 

métastable disparaît si la densité de charge est trop faible. 

Le second domaine émergeant, où le problème des forces est crucial, est celui de la biologie 

[Bao, 2003]. En effet, même si les interactions en biologie ne diffèrent pas fondamentalement 

de celles que l’on retrouve en physique ou en chimie, elles se révèlent en général nettement 

plus complexes que ces dernières. Cela est dû en partie à la grande complexité des 

macromolécules biologiques, dont la taille et la forme peuvent varier d’une structure 

globulaire de quelques nanomètres de diamètre, pour une protéine par exemple, à une 

structure allongée de plusieurs microns de longueur pour une double hélice d’ADN. Ces 

interactions sont cruciales en biologie car elles déterminent la fonction biologique des 

molécules. Considérons le cas de l’ADN. L’ADN est constitué de deux brins appariés par les 

bases adénine, cytosine, thymine et guanine. Lors de la réplication de l’ADN, les bases se 

désapparient. Ceci n’est possible que si les interactions entre les paires de base sont faibles. 
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En l’occurrence, les bases sont reliées par des liaisons hydrogènes : elles se dissocient donc 

facilement. De nos jours, la plupart des techniques initialement utilisées pour mesurer des 

forces entre surfaces servent à sonder les interactions en biologie. Ces interactions sont des 

interactions entre membranes de cellules [Pierres, 1998; Zhu, 2000; Senden, 2001], entre 

protéines [Leckband, 1994; Evans, 1998; Lakey, 1998; Bongrand, 1999; Leckband, 2000], 

entre membranes et protéines [Blomberg, 1998; Boulbitch, 2001]. En étirant les molécules 

d’ADN ou d’ARN [Smith, 1992; Clausen-Schaumann, 2000; Harlepp, 2003], on a étudié les 

interactions entre ses bases [EssevazRoulet, 1997; Cocco, 2003]. 

Mesurer des forces est donc utile. Pour cela, plusieurs techniques expérimentales ont été 

développées récemment. Nous les rappelons ici en insistant sur les avantages et inconvénients 

qu’elles présentent. 

II.1.1. Bibliographie : présentation des techniques de mesures de forces 

II.1.1.a. Principe général des mesures de forces 

Commençons par rappeler quelques généralités sur les mesures de force. La manière la plus 

simple et la plus directe pour mesurer des forces entre deux surfaces est de suspendre une 

surface à un ressort dont la raideur k est connue, d’approcher une surface de l’autre, et de 

mesurer l’allongement du ressort quand les deux surfaces sont à l’équilibre mécanique à une 

distance D l’une de l’autre. Le schéma de la Figure 2 montre le principe simplifié de ce type 

d’expérience. 

 

Figure 2 : principe d’une expérience permettant de mesurer des forces. 

On suppose sur ce schéma que c’est la surface inférieure que l’on peut déplacer. Elle est 

initialement positionnée à une distance D0 suffisamment éloignée de la sphère pour que celle-

ci ne soit pas soumise à une force due à la surface en regard. Le ressort est à l’état de 

référence, de longueur L0 et d’allongement nul. Lorsque l’on rapproche la surface inférieure, 

la sphère est soumise à une force extérieure (ici répulsive) et le ressort se contracte d’une 

distance ΔL telle que ( )
Δ =

F DL
k

 où F est la force répulsive exercée sur la sphère. Si, de 
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manière idéale, on connaît la valeur de D et l’allongement du ressort, alors on peut calculer F 

et reconstruire expérimentalement le profil force-distance entre la sphère et la surface en 

regard. En pratique nous verrons que mesurer ces deux grandeurs se révèle 

expérimentalement très difficile. En effet, la grande difficulté est d’obtenir une mesure 

absolue de la distance entre les surfaces. En outre, si l’une des deux surfaces est déformable, il 

est difficile de savoir si elle s’est déformée. Or cette déformation peut avoir une influence sur 

la mesure de la distance entre les deux parois.  

Il existe actuellement différentes techniques expérimentales qui permettent de mesurer ces 

forces. Nous allons tenter ici de faire un bref résumé de ces techniques afin de pouvoir les 

comparer. Une telle comparaison exige tout d’abord de trouver des grandeurs mesurables qui 

soient communes à chacune de ces techniques. La force mesurée, par exemple, n’est pas une 

grandeur pertinente. En effet, une technique telle que l’Appareil à Force de Surface (SFA) 

mesure des forces entre des surfaces macroscopiques qui sont de l’ordre du nN, avec une 

résolution du même ordre de grandeur [Leckband, 2001]. On ne peut pas comparer cette 

résolution directement à celle obtenue grâce à la Microscopie à Réflexion Interne Totale 

(TIRM) car les objets d’étude n’ont ni la même taille, ni la même forme [Prieve, 1999]. En 

effet la TIRM permet de mesurer des forces de l’ordre du pN avec une résolution inférieure au 

pN entre une particule colloïdale et une surface. Il faut donc trouver une grandeur mesurable 

qui soit indépendante de la géométrie de l’appareil utilisé. En revanche, l’énergie 

d’interaction par unité de surface entre deux surfaces planes W(D) constitue un bon élément 

de comparaison. En effet, il est possible de relier simplement la force entre deux surfaces 

courbes à W(D) [Derjaguin, 1934; Israelachvili, 1992]. Considérons deux sphères de rayon R1 

et R2 séparées par une distance D petite devant R1 et R2 (Figure 3). L’approximation de 

Derjaguin consiste à considérer que la portée des interactions est faible devant le rayon des 

particules. Ainsi l’interaction entre deux sphères est égale à celle de deux paraboles en regard. 

La force résultante entre les deux sphères est alors : 

 ( ) 2 ( )π
=∞

=
= ∫

z

z D
F D rf z dz  (2.3) 

où ( ) = −
dWf z
dz

 est la force par unité de surface entre deux surfaces planes et où z et r sont 

définies sur la Figure 3. En appliquant l’approximation parabolique, on obtient : 

 2
1 1 2 22 2= =r R z R z  (2.4) 

L’expression de la distance z séparant les deux plans en z1 et z2 est donc : 
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2

1 2
1 2

1 1
2

⎛ ⎞
= + + ≈ + +⎜ ⎟

⎝ ⎠

rz D z z D
R R

 (2.5) 

ainsi : 

 
1 2

1 1⎛ ⎞
= +⎜ ⎟

⎝ ⎠
dz rdr

R R
 (2.6) 

L’expression de la force entre les deux particules en fonction de l’énergie de surface est : 

 1 2 1 2

1 2 1 2

( ) 2 ( ) 2 ( ) 2 ( )π π π
=∞ =∞

= =

⎛ ⎞ ⎛ ⎞
= ≈ =⎜ ⎟ ⎜ ⎟+ +⎝ ⎠ ⎝ ⎠

∫ ∫
z z

z D z D

R R R RF D rf z dr f z dz W D
R R R R

 (2.7) 

Cette formule montre donc que, dans le cas de deux sphères de tailles différentes, l’énergie 

d’interaction par unité de surface est égale à la force mesurée divisée par un terme purement 

géométrique qui dépend de l’expérience. 

L’équation (2.7) devient dans le cas de l’interaction entre une sphère de rayon R et un plan : 

 ( ) 2 ( )π=F D RW D  (2.8) 

et, dans le cas de l’interaction entre deux sphères de même rayon R : 

 ( ) ( )π=F D RW D  (2.9) 

Pour chaque expérience, on définit donc un rayon caractéristique Reff qui dépend de la 

géométrie des surfaces étudiées. L’approximation de Derjaguin montre que W=F/Reff. Or W 

est une grandeur indépendante de l’expérience effectuée : W est donc le bon élément de 

comparaison. 

 

 

Figure 3 : approximation de Derjaguin. La distance entre les sphères n’est pas à l’échelle : elle est 

supposée très faible devant les rayons des deux particules. Cette approximation permet de mesurer 

l’énergie d’interaction par unité de surface qui est une grandeur indépendante du type d’expérience 

effectuée. 
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II.1.1.b. Microscopie  à force atomique (AFM) 

La microscopie à force atomique a été développée par Binnig et al. [Binnig, 1986; Binnig, 

1987], au milieu des années 80 pour visualiser à l’échelle atomique des surfaces non 

conductrices. C’est un instrument mécano-élastique qui détecte des forces au niveau atomique 

grâce au mouvement d’une petite lame élastique (cantilever) très sensible, de raideur connue, 

terminée par une pointe de très faible rayon de courbure. Un détecteur mesure le déplacement 

relatif de cette lame lorsqu’on approche la pointe d’une surface. Optiquement, le déplacement 

est mesuré en analysant l’intensité d’un faisceau laser envoyé sur le cantilever et réfléchi par 

celui-ci sur une photodiode à quadrants. La résolution de la mesure du déplacement de la 

pointe est de l’ordre de 0.1nm. Selon le type d’interaction entre la pointe et la surface, le 

cantilever s’approche ou s’écarte de celle-ci. La pointe de l’AFM ne permet pas vraiment de 

mesurer la force entre deux surfaces, car elle est quasiment ponctuelle. Elle permet, en 

revanche, de sonder la rugosité d’une surface et de mesurer des forces sur des molécules 

quand celles-ci sont attachées d’un côté à la surface et de l’autre à la pointe. Pour remédier à 

ce problème, on peut coller sur la pointe une particule sphérique de taille connue. 

L’interaction mesurée est alors celle qui existe entre une particule sphérique et une surface 

plane [Ducker, 1992; Senden, 2001; Hodges, 2002]. Parmi les avantages de cette technique, 

soulignons la facilité d’utilisation du microscope à force atomique dans sa version 

commerciale. Ainsi, étant donné que l’on peut à la fois approcher et écarter la pointe de la 

surface, ce type d’appareil permet de mesurer à la fois des profils de forces attractives et 

répulsives. En revanche, la microscopie à force atomique ne permet pas de mesurer 

directement la distance absolue par rapport à la paroi, mais seulement la variation de la force 

par rapport à une variation mesurable de la distance du cantilever à la paroi. C’est donc, en 

toute rigueur, un gradient de force plutôt qu’une force, qui est mesuré. Notons en outre qu’elle 

n’apporte pas d’information sur la manière dont les surfaces se déforment si celles-ci ne sont 

pas rigides, comme cela peut être le cas pour des membranes. Aujourd’hui, l’AFM est de plus 

en plus fréquemment couplée à d’autres techniques qui détectent les déformations des 

surfaces. 

En termes de résolution, un montage optique à quatre quadrants permet de résoudre des 

variations de distance à 0.1nm près. La résolution en force dépend alors de la raideur du 

cantilever. Si l’on veut résoudre une force au pN près, ce qui est l’ordre de grandeur 

nécessaire pour mesurer une force entre une paroi et une particule sphérique de quelques 

centaines de nanomètres de diamètre par exemple, la raideur du cantilever k doit être de 
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l’ordre de -11pN/0.1nm 0.01N.m≈ ≈k , ce qui est actuellement réalisable. Ceci donne la 

résolution de l’appareil pour l’énergie d’interaction par unité de surface. Pour une particule de 

200nm de diamètre, RAFM~1.6.10-6J.m-2. Notons qu’une telle mesure reste néanmoins très 

bruitée. En effet, pour une telle raideur de cantilever, on peut estimer les fluctuations du 

cantilever dues au bruit thermique, 21
2

∼ bk x k T  donc 2 20 240.10 m−≈x , donc la force 

mesurée fluctue autour de sa position moyenne avec une amplitude d’environ 6pN. Certes, il 

est possible de moyenner le signal sur un temps long afin de s’affranchir des fluctuations 

thermiques, mais ce calcul montre que la précision de l’AFM n’est pas seulement liée à la 

résolution sur la mesure optique de la distance et à la raideur du ressort. Il faut également tenir 

compte de la présence de fluctuations thermiques. Pour donner une idée de l’importance 

actuelle de l’AFM, notons que plus de 2000 articles utilisant l’AFM ont été publiés en 2005.  

 

Figure 4 : principe du fonctionnement du microscope à force atomique. En balayant la surface, la pointe 

s’écarte ou se rapproche de la surface selon le type d’interaction entre la pointe et la surface. Le 

déplacement du cantilever peut être mesuré optiquement en analysant le signal d’un laser envoyé sur la 

pointe et réfléchi sur une photodiode à quatre quadrants. [Leckband, 2001] 

II.1.1.c. Microscopie à réflexion interne totale (TIRM) 

Cette technique a été développée par Prieve à la fin des années 80 [Prieve, 1987]. Elle permet 

de reconstruire de manière non invasive le potentiel d’interaction entre une surface et une 

sphère dont le diamètre est compris entre quelques microns et une cinquantaine de microns 

[Prieve, 1999]. Étant plus dense que le fluide environnant, la sphère sédimente et se trouve 

près de la surface. À l’équilibre, elle est à une distance h de la surface déterminée par les 
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effets de la gravité et des forces répulsives électrostatiques ou stériques qui s’exercent entre la 

surface et la sphère. À l’équilibre, la sphère fluctue dans son puits de potentiel sous l’effet de 

l’agitation thermique, donc h fluctue. La densité de probabilité de la distance h est donnée par 

la loi de Boltzmann : 

 ( )( ) exp Φ⎛ ⎞= −⎜ ⎟
⎝ ⎠

hp h A
kT

 (2.10) 

où p(h)dh est la probabilité de trouver la sphère à une distance comprise entre h et h+dh, 

( )Φ h  est l’énergie potentielle de la sphère, kT est l’énergie thermique et A est une constante 

de normalisation. La formule précédente montre que l’énergie potentielle de la sphère au 

voisinage de la surface peut être déduite d’une estimation de p(h). Éclairons la particule par 

une onde évanescente (Figure 5). L’intensité de la lumière diffusée dépend de h selon une loi 

calculée par Chew et al. [Chew, 1979] et Prieve et al. [Prieve, 1993] ; en calibrant le système 

et en effectuant un grand nombre de mesures d’intensité, il est possible de construire un 

histogramme d’intensité directement lié à la distribution de probabilité p(h) par le calcul de 

Chew et al.. On reconstruit alors le profil de l’énergie potentielle de la sphère. La résolution 

de la mesure d’intensité diffusée détermine la résolution spatiale de cette technique. Elle est 

estimée à 1nm. La résolution en force est de 10-14N, ce qui correspond à une résolution RTIRM 

en énergie par unité de surface de RTIRM~10-10J/m2. Notons enfin que la TIRM ne permet pas 

de mesurer des forces élevées ce qui est son principal inconvénient. En effet, si le potentiel 

dans lequel se trouve la particule est trop raide, la particule fluctue très peu et les fluctuations 

du signal mesuré correspondent au bruit induit des instruments de mesure. Ceci est 

intimement lié au caractère très particulier de cette expérience, pour laquelle la sonde de force 

n’est autre que le bruit thermique. Cette technique est encore peu utilisée (7 articles en 2005). 

 

Figure 5 : principe de la TIRM : une particule sphérique qui a sédimenté au voisinage de la surface est 

éclairée par une onde évanescente. La lumière diffusée dans le demi-plan supérieur est collectée par 

l’objectif d’un microscope. La mesure de l’intensité diffusée permet d’estimer la distance h entre la 

surface et la particule [Prieve, 1999]. 
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Figure 6 : schéma d’un montage expérimental de TIRM ; la particule est piégée latéralement à l’aide d’un 

laser à Argon. Il est également possible d’exercer une force verticale dans les deux sens en modifiant la 

focalisation du laser. La particule est éclairée par l’onde évanescente issue d’un faisceau lumineux d’un 

laser Helium-Néon réfléchi totalement. L’objectif supérieur ayant une grande ouverture, une grande 

partie de la lumière diffusée par la particule est collectée [Prieve, 1999]. 

II.1.1.d. Pinces optiques 

Crocker et al. [Crocker, 1994] ont montré en 1994 qu’il est possible de mesurer des profils de 

force électrostatique à l’aide d’un montage de pinces optiques. Le principe de l’expérience 

consiste à piéger deux particules colloïdales à l’aide d’un laser qui passe à travers l’objectif 

d’un microscope. En réglant le laser, il est possible de rapprocher les deux particules à une 

distance définie. Le faisceau du laser est ensuite supprimé au temps t0, ce qui permet aux 

particules de sortir de leur piège. À partir de ce temps t0, la trajectoire des particules est 

enregistrée à l’aide d’une caméra. Crocker et al. estiment la densité de probabilité de la 

distance d entre les deux particules quand elles relaxent. À partir de cette densité de 

probabilité, on peut reconstruire le profil du potentiel d’interaction entre les particules 

[Crocker, 1994; Crocker, 1996].  La mesure de la distance d entre les particules est effectuée 

avec un microscope. La précision est approximativement 50nm [Crocker, 1994]. Cette 

précision fixe la résolution de la technique sur la mesure de distance. La résolution sur la 

mesure de force est estimée par Crocker et al. : elle vaut 10-15N, ce qui équivaut à une 

résolution en énergie par unité de surface RPO~9.10-10J/m2. Le principal inconvénient de cette 

technique est sa faible résolution spatiale. Les colloïdes doivent donc interagir à longue 

distance afin que le profil d’interaction soit mesuré sur des distances grandes devant la 

résolution de l’appareil. C’est pourquoi Crocker et al. ont mesuré des profils de force 

électrostatique dans l’eau pure, quand la longueur de Debye est très grande (116nm). 

Soulignons enfin qu’au moins 123 articles sur les pinces optiques sont parus en 2005. 
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Figure 7 : schéma de l’expérience de Crocker et al. permettant de mesurer le profil du potentiel 

d’interaction entre deux particules colloïdales. À l’aide d’un double piège optique, les particules sont 

approchées à une certaine distance l’une de l’autre. En coupant le faisceau du piège et en analysant 

ensuite la manière dont les particules relaxent, le profil du potentiel est reconstruit [Crocker, 1994]. 

 

II.1.1.e. Appareil à Force de Surface (SFA) 

Apparue au début des années 70, élaborée par Tabor et Winterton [Tabor, 1968] et 

Israelachvili et Tabor [Israelachvili, 1972], le SFA s’est révélé être un outil très puissant pour 

mesurer des profils de forces entre des surfaces macroscopiques. Depuis, plusieurs 

générations d’appareils de ce type ont été développées ; ces derniers sont également adaptés à 

des mesures dans des liquides. La Figure 8 montre le schéma de fonctionnement d’un appareil 

de SFA. Cet appareil est très performant mais, bien qu’il soit simple dans son principe, il est 

très difficile à mettre en oeuvre. Les deux surfaces en regard peuvent être deux cylindres 

croisés ou une sphère et un plan. Ces deux surfaces sont reliées à deux parties indépendantes 

de l’appareil. Dans le cas présenté ici, il est possible de déplacer la surface supérieure à l’aide 

de deux micromètres de précision, et d’affiner ce déplacement par un cristal piézo-électrique. 

La surface inférieure est reliée à deux ressorts de raideur connue. Lorsque l’on approche les 

deux surfaces, les ressorts se déforment. Pour mesurer les distances entre les surfaces, on 

envoie un faisceau de lumière blanche à travers celles-ci. Comme elles sont suffisamment 

proches l’une de l’autre, les réflexions successives de la lumière blanche interfèrent. 

L’analyse de la figure d’interférences permet de mesurer leur distance absolue, et de détecter 

d’éventuelles déformations des surfaces si celles-ci ne sont pas trop rigides [Israelachvili, 

1973; Heuberger, 1997].  
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Pour mesurer la force, on procède de la façon suivante : partant d’une distance D connue avec 

une force F(D) connue, on rapproche les deux surfaces d’une longueur ΔD0 (Figure 2). On 

mesure ensuite la variation de distance ΔD induite par ce déplacement entre les deux surfaces. 

Le déplacement du ressort est ΔL=ΔD-ΔD0 donc la force devient : 

 0( ) ( ) ( )+ Δ = + Δ − ΔF D D F D k D D  (2.11) 

ce qui permet ensuite de reconstruire le profil des forces entre les deux surfaces, en partant 

d’une distance suffisamment grande entre les parois pour qu’elles n’exercent pas de force 

l’une sur l’autre. 

La résolution de l’appareil RSFA est de 0.1nm, ce qui est égal à la résolution de l’AFM. La 

raideur des ressorts utilisés varie typiquement entre 50N.m-1 et 50.103N.m-1, ce qui donne une 

résolution en force variant entre 5nN et 5µN. Pour une expérience faite entre deux cylindres 

croisés de rayon 2cm, la résolution de l’appareil RSFA pour l’énergie d’interaction par unité de 

surface est estimée grâce à l’approximation de Derjaguin : suivant le type d’expérience 

réalisé, on obtient une résolution comprise entre 4.10-8 et 2.10-6J.m-2. Le bruit thermique fait 

aussi fluctuer la force. On peut l’estimer, comme on l’a fait pour l’AFM : il vaut 0.1nN quand 

la résolution vaut 5nN et 20nN quand elle vaut 5µN. Le problème du bruit thermique est donc 

moins important en SFA qu’en AFM. En 2005, 102 articles portant sur des travaux liés à la 

SFA sont parus. 

 

Figure 8 : principe d’un SFA qui permet de mesurer directement la force en fonction de la distance 

séparant deux surfaces macroscopiques cylindriques de rayon de l’ordre du centimètre. La distance entre 

les deux parois est déterminée optiquement en analysant les interférences de la lumière blanche lorsqu’elle 

traverse les deux surfaces [Leckband, 2001]. 
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II.1.2. La machine de force (Magnetic Chaining Technique, MCT) 

II.1.2.a. Principe 

C’est cette technique que nous allons utiliser dans la suite de ce chapitre. Mise au point par 

Leal-Calderon et al. en 1994 [Calderon, 1994], elle permet de mesurer des profils de force 

entre des colloïdes sphériques superparamagnétiques dont le diamètre est d’environ 200nm. 

Ces colloïdes contiennent des petits grains d’oxyde de fer, qui possèdent un moment 

magnétique thermiquement agité et orienté aléatoirement en l’absence de champ. Les billes 

n’ont donc pas de moment magnétique global : il n’y a pas d’interaction entre elles et elles 

sont soumises au seul mouvement brownien. En présence d’un champ magnétique extérieur, 

tous les dipôles s’orientent dans la direction du champ extérieur et un moment magnétique 

global apparaît. Les billes interagissent alors de façon attractive ou répulsive, suivant l’angle 

entre la direction du dipôle et la direction définie par les deux particules (Figure 9). 

 

Figure 9 : comportement des particules magnétiques sous champ magnétique. En l’absence de champ, 

leur mouvement est brownien. Elles acquièrent une aimantation sous champ et interagissent alors soit de 

manière attractive, soit de manière répulsive. 

Afin de minimiser leur énergie d’interaction, les particules sous champ s’organisent en 

chaînes, ce que l’on observe au microscope optique sur la Figure 10. 
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Figure 10 : alignement de particules magnétiques sous l’effet du champ magnétique. 

(Photo prise par C. Goubault). 

Lorsqu’on supprime le champ extérieur, les particules perdent leur aimantation et 

redeviennent browniennes. Les particules sont dites superparamagnétiques car elles ont un 

comportement paramagnétique avec une susceptibilité magnétique χ de l’ordre de 1, très 

supérieure à celle des matériaux paramagnétiques habituels (χ≈10−3). Intéressons-nous plus 

particulièrement aux chaînes de colloïdes formées sous champ. Supposons que les colloïdes 

sont monodisperses. Lorsque le champ est appliqué, les particules se mettent en chaînes, au 

sein desquelles elles sont régulièrement espacées d’une distance centre à centre d, qui résulte 

de l’équilibre mécanique entre les forces attractives qui s’exercent entre les billes et les forces 

répulsives colloïdales. Les forces attractives mises en jeu ici sont, d’une part, les forces 

dipolaires magnétiques, qui dépendent de la distance d et du champ magnétique extérieur B 

appliqué, et, d’autre part, les forces de Van der Waals dont l’expression est connue. Les forces 

répulsives sont des forces électrostatiques si la surface des billes est chargée, ou stériques si 

des polymères sont adsorbés à la surface. On montrera (paragraphes II.2.1 et II.7.5) qu’il est 

possible de calculer la valeur des forces attractives magnétiques et des forces de Van der 

Waals si l’on connaît d, B et les indices optiques des particules. À l’équilibre mécanique, on 

a : 

 ( , ) ( ) ( )att att rép
mag VdWF d B F d F d+ =  (2.12) 

En augmentant l’amplitude du champ magnétique, la force attractive magnétique rapproche 

les particules, donc diminue d. Il est possible de calculer l’amplitude des forces répulsives 

colloïdales pour différentes distances intercolloïdales et de reconstruire expérimentalement le 

profil des forces répulsives entre les colloïdes. La principale difficulté que présente cette 

technique est la détermination précise expérimentale de d. Leal-Calderon et al sont parvenus à 

mesurer la distance intercolloïdale à l’aide des propriétés optiques des solutions de particules 

en chaînes. En effet, une solution de particules magnétiques monodisperses change de couleur 

en fonction de l’intensité du champ appliqué. 
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Figure 11 : changement de couleur d’une solution de particules magnétiques de 200nm de diamètre 

environ. De gauche à droite, le champ magnétique augmente, les billes dans les chaînes se rapprochent, la 

longueur d’onde diffractée diminue donc. Photos tirées du site Internet de la société Ademtech, 

www.ademtech.com. 

 Ces couleurs sont liées à la diffraction de la lumière blanche incidente par le cristal 

unidimensionnel que forment les particules placées à intervalles réguliers dans les chaînes. 

Chaque particule diffuse la lumière blanche dans toutes les directions. Les intensités diffusées 

par chaque bille interfèrent entre elles. La couleur que l’on voit alors apparaître correspond à 

la longueur d’onde pour laquelle toutes les interférences sont constructives. Ceci conduit à 

écrire la loi de Bragg : 

 
( )1 cos

λ
θ

=
+
kd

n
 (2.13) 

où k est un entier positif, λ la longueur d’onde diffractée, n l’indice du milieu et θ l’angle 

entre la direction de la lumière incidente et la direction d’observation de la lumière diffractée 

(Figure 12). 

 

 

Figure 12 : sous champ magnétique, les particules s’alignent et diffusent la lumière. Dans la direction du 

détecteur, il existe une longueur d’onde pour laquelle les ondes diffusées interfèrent de manière 

constructive, ce qui explique la coloration des solutions de particules sous champ magnétique. 

À partir de la mesure de d, Leal-Calderon et al. ont reconstruit les profils de forces répulsives 

colloïdales. 
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II.1.2.b. Différentes applications 

Cette technique a déjà été utilisée pour mesurer et caractériser des forces répulsives 

colloïdales. Ce paragraphe est consacré à un bref rappel des résultats qu’elle a permis 

d’obtenir. Il s’est agit essentiellement de revisiter et de comprendre les phénomènes qui  

permettent de stabiliser des solutions colloïdales, notamment les émulsions. En effet, une 

émulsion d’un liquide comme l’huile dans l’eau est un état métastable, les gouttes ayant 

tendance à coalescer et à démixer pour retrouver un état thermodynamiquement stable. Il 

existe plusieurs moyens d’éviter ce phénomène (appelé mûrissement) afin de conserver les 

émulsions pendant un certain temps. Il faut, d’une part, trouver les formulations évitant le 

mûrissement d’Oswald, pendant lequel la phase dispersée passe à travers la phase continue, 

permettant aux grosses gouttes de capter les plus petites [Cabane, 2003]. Il faut, d’autre part, 

empêcher les gouttes de se rencontrer afin d’éviter leur coalescence ; pour cela, il suffit 

d’adsorber ou de greffer, à la surface des gouttes, des molécules qui induisent des forces 

répulsives. Ces molécules peuvent être des agents tensioactifs chargés, qui induisent des 

forces répulsives électrostatiques, des polymères qui induisent des forces répulsives stériques 

ou encore un mélange des deux. Le premier article [Calderon, 1994] présentant la machine de 

force portait sur la stabilisation de gouttelettes d’émulsion. Le matériau de base est une 

émulsion monodisperse d’huile contenant des grains d’oxyde de fer dans une solution d’eau 

contenant un agent tensioactif ionique, le dodécylsulfate de sodium (SDS). Les expériences 

présentées dans cet article montrent que la théorie DLVO est vérifiée entre des colloïdes 

sphériques. Plus tard, cette technique a été utilisée pour mesurer des forces entre des 

émulsions stabilisées par des polymères [Mondain-Monval, 1998], [Espert, 1998], des 

protéines [Dimitrova, 1999]. Elle a permis d’étudier les interactions de déplétion induites par 

la présence de micelles en solution [Mondain-Monval, 1996; Mondain-Monval, 1998]. 

Récemment, John Philip a utilisé cette technique pour étudier les changements de 

conformation de polymères adsorbés à la surface en présence d’un surfactant [Philip, 

Jaykumar, 2002; Philip, Prakash, Jaykumar, Kalyanasundaram, Mondain-Monval, 2002; 

Philip, Prakash, Jaykumar, Kalyanasundaram and Raj, 2002; Philip, 2003][Philip 2003]. 

Koenig et al. [Koenig, 2005] ont étudié les propriétés mécaniques de petites molécules 

d’ADN à l’aide de la machine de force. 
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II.1.3. Motivations 

Ce chapitre est consacré à l’étude de cette technique. Rappelons maintenant nos motivations. 

II.1.3.a. De nouveaux matériaux 

Depuis les premières fabrications in situ de particules en laboratoire, quelques entreprises se 

sont consacrées à leur production et se sont considérablement développées. Parmi celles-ci, 

citons Dynal-Invitrogen, Miltenyi, Seradyn, Estapor et Ademtech. Elles fabriquent des 

matériaux en grande quantité, de tailles bien calibrées, qui évoluent peu dans le temps, et dont 

l’état de surface est caractérisé même s’il reste souvent secret. Ces entreprises produisent des 

particules qui ont les mêmes propriétés d’un lot à l’autre, ce qui est capital si l’on souhaite 

réaliser des expériences reproductibles. Il est donc possible maintenant d’acheter des 

matériaux commerciaux pour réaliser ces expériences, ce qui constitue une grande 

simplification expérimentale. Les particules d’Ademtech ayant la taille requise (≈200nm de 

diamètre) pour diffracter la lumière dans le spectre visible, ce sont celles que nous avons 

utilisées pour les expériences. Seul le montage optique restait à réaliser. 

II.1.3.b. Développement d’une technique applicable à la biologie 

Deux raisons nous ont poussés vers l’étude de matériaux biologiques : d’une part les 

propriétés physiques des interactions entre les molécules biologiques sont encore peu connues 

et il est tentant de les étudier avec notre technique. D’autre part, nous pouvons réaliser des 

expériences avec peu de matériau : nous pouvons donc concevoir des expériences utilisant des 

molécules de coût élevé. 

II.1.3.c. Objectifs poursuivis 

L’utilisation de cette technique doit être aussi simple que possible, l’utilisateur n’ayant qu’à 

se procurer les particules dans le circuit commercial et à construire un montage rapidement 

utilisable. La simplicité de l’expérience a été testée dans le cadre de l’enseignement des 

travaux pratiques à l’ESPCI, et a permis aux étudiants d’étudier les propriétés des forces 

électrostatiques colloïdales. 

Afin d’assister un éventuel utilisateur, il faut également fournir une description détaillée et 

une explication des différents effets observés lors des mesures. 

 

Dans les trois parties suivantes, nous présentons plusieurs modèles physiques. Le premier 

décrit la croissance des chaînes de particules. Le second montre comment calculer les forces 
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attractives magnétiques à l’intérieur d’une chaîne de particules. Le troisième est consacré au 

calcul du signal diffracté par une chaîne de colloïdes. Viennent ensuite quatre paragraphes où 

sont présentés les résultats expérimentaux. Le premier est consacré à la caractérisation des 

propriétés physique des particules. Le second présente le montage expérimental. Le troisième 

aborde la manière de traiter les signaux mesurés. Le quatrième est consacré à l’interprétation 

de ces signaux. Enfin nous conclurons par une comparaison de notre technique aux autres 

techniques précédemment décrites. 

II.2. Croissance des chaînes 

II.2.1. Introduction 

La machine de force est fondée sur la formation de chaînes de particules magnétiques : il est 

donc important de rappeler les caractéristiques de ce processus diffusif. Le processus 

d’agrégation des chaînes s’effectue par leurs extrémités. C’est un processus fortement 

anisotrope, car l’interaction magnétique qui en est la cause est elle-même fortement 

anisotrope. Initialement, les particules sont dispersées. Lorsque le champ est appliqué, les 

particules les plus proches s’assemblent pour former des doublets de particules orientés 

parallèlement au champ magnétique appliqué. Ces doublets peuvent ensuite s’associer à 

d’autres particules isolées pour former des triplets ou s’associer à d’autres doublets par leurs 

extrémités pour former des quadruplets. Ce processus conduit à des chaînes dont la longueur 

moyenne augmente avec le temps et qui sont polydisperses avec une distribution de 

longueurs. Outre l’agrégation bout à bout, un autre type d’agrégation, appelé agrégation 

latérale, se produit : il arrive en effet que deux chaînes se collent l’une à l’autre latéralement. 

II.2.2. Agrégation par les extrémités 

L’étude de la cinétique de croissance des chaînes de particules magnétiques a donné lieu à de 

nombreuses études théoriques [Miyazima, 1987; Fraden, 1989], numériques [Klingenberg, 

1993; Climent, 2004] et expérimentales [Fermigier, 1992; Promislow, 1995; Brunet, 2005]. 

Commençons par rappeler quelques résultats théoriques. L’équation générale qui permet de 

décrire la croissance des chaînes est l’équation de Smoluchowski [Smoluchowski, 1917; 

Russel, 1989; Promislow, 1995] : 

 
1

1
2

+∞

+ = =

= −∑ ∑�
k ij i j k kj j

i j k j

N K N N N K N  (2.14) 
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où Nk(t) est le nombre de chaînes contenant k particules et Kij est le taux de coalescence d’une 

chaîne de i particules avec une chaîne de j particules. Le premier terme de l’équation (2.14) 

correspond à la création d’une chaîne de taille k à partir de chaînes plus petites de taille i et j ; 

le second terme correspond à la disparition de chaînes de taille k qui s’agrègent à leur tour et 

s’agrandissent ainsi. Il faut ensuite trouver un modèle au processus d’agrégation pour 

déterminer l’expression théorique du taux de coalescence. Dans un processus d’agrégation 

limité par la diffusion, le taux Kij est le produit d’un terme de collision proportionnel à (Ri+Rj) 

où Ri désigne le rayon d’un agrégat de i particules, et d’un terme lié au coefficient (Di+Dj) où 

Di désigne le coefficient de diffusion d’un agrégat contenant i particules. Dans notre cas, 

l’agrégation s’effectuant bout à bout, Ri reste constant dans le temps et est proportionnel au 

rayon a des particules. Si l’on suppose que le coefficient de diffusion dépend de la taille de la 

chaîne selon une loi de puissance Di~iγ, alors la longueur moyenne des chaînes <l> suit la 

dépendance temporelle en loi de puissance <l>~tz avec 1
1 γ

=
−

z . Pour une chaîne de i 

particules, en première approximation, Di~i-1, ce qui conduit à γ=0.5. Promislov et al. ont 

tenté de vérifier expérimentalement cette loi en filmant la croissance des chaînes en solution 

et en mesurant leur taille moyenne. Les exposants qu’ils trouvent dépendent du champ 

magnétique appliqué, ainsi que de la fraction volumique en particules ; ils ne sont pas égaux à 

0.5 comme prévu, mais varient entre 0.45 et 0.75. Dès lors, il est tentant de chercher à définir 

un temps caractéristique *
bt  qui permet de superposer les courbes expérimentales décrivant 

<l> en fonction de *
bt t . Ce temps est fonction des différents paramètres des expériences 

telles que le champ magnétique ou la concentration volumique en particules. Dans le cas d’un 

processus d’agrégation pour lequel seule la diffusion compte, le temps caractéristique 

est [Russel, 1989; Promislow, 1995]: 

 
2

6 φ
=b

at
D

 (2.15) 

où a est le rayon des particules, D leur coefficient de diffusion et φ leur fraction volumique. 

Promislov et al ont observé que deux particules sous champ gardent un mouvement brownien 

tant que la distance entre les particules est supérieure à une distance seuil. En dessous de cette 

distance seuil, l’attraction magnétique est prédominante : le mouvement brownien disparaît. 

Cela a conduit ces auteurs à définir un second temps caractéristique [Promislow, 1995] : 

 
2

*
b

at
Dλφ

∝  (2.16) 
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où 
2

0
316

μλ
π

=
m
a kT

 est le rapport de l’énergie magnétique des deux particules au contact à leur 

énergie thermique. La Figure 13 et la Figure 14 montrent que ce temps caractéristique est le 

paramètre pertinent pour superposer des courbes expérimentales. Une étude numérique 

effectuée par Climent et al. [Climent, 2004] confirme ce résultat. 

 

Figure 13 : évolution de la longueur moyenne des 

chaînes en fonction du temps à concentration 

volumique fixe et pour différents champs 

magnétiques en fonction du temps. [Promislow, 

1995] 

Figure 14 : évolution de la longueur moyenne des 

chaînes en fonction du temps à concentration 

volumique fixe et pour différents champs 

magnétiques en fonction du temps réduit. 

[Promislow, 1995] 

 

II.2.3. Chaînes magnétiques et interactions latérales 

Expérimentalement on peut observer un mûrissement de la solution de chaînes de particules 

longtemps après avoir appliqué le champ magnétique. Pour de longues chaînes (environ 50 

particules), la diffusion brownienne devient très lente, l’agrégation de chaînes ne se fait plus 

par les extrémités. Un autre mécanisme d’agrégation apparaît : l’agrégation latérale, 

phénomène qui est utilisé dans la méthode de tri magnétique exposée au paragraphe II.5.3. La 

Figure 15 montre les structures obtenues. 

II.2.4. Conclusion 

Le processus d’agrégation de particules en chaînes a donc déjà été étudié de façon 

approfondie. Il est indispensable de se rappeler ses différentes particularités : (1) il donne lieu 

à la création des chaînes, qui n’ont pas toutes la même longueur ; (2) selon le temps d’attente, 
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Figure 15 : chaînes de particules de 1µm de diamètre. Les chaînes peuvent être agrégées (A), isolées (B), 

posséder des défauts (C) Photo prise par C. Goubault. 

 

la valeur du champ appliqué et la fraction volumique, des phénomènes de mûrissement 

interviennent et des chaînes s’agrégent latéralement.  

Ces particularités ont une influence sur la structure des chaînes. Celle-ci détermine les 

caractéristiques du signal de diffraction que nous observons dans notre machine de force. 

Lorsque l’on effectue une mesure de profil force-distance à l’aide de colloïdes magnétiques, il 

faut choisir une concentration volumique en particules. Si celle-ci est très faible, les chaînes 

ont de petites tailles. Si la concentration en particules est trop élevée, le processus 

d’agrégation latérale est favorisé et risque d’altérer le signal de diffraction de la chaîne.  

Il est donc nécessaire d’avoir en permanence à l’esprit les principales caractéristiques de la 

croissance des chaînes pour effectuer ce type de mesure. 

 

II.3. Calcul de la force magnétique : modèle de Zhang et Widom 

Nous présentons ici succintement le modèle développé par Zhang et Widom [Zhang, 1995], 

qui permet de calculer la force attractive magnétique s’exerçant entre les particules dans une 

chaîne infinie. Nous allons montrer comment la connaissance du champ extérieur appliqué Be 

et de la distance entre les particules d permet de calculer la force magnétique attractive, et 

d’en déduire la valeur de la force répulsive colloïdale. Be correspond au champ appliqué ; il 

est proportionnel au courant qui traverse la bobine. Il faut faire la distinction entre le champ 

appliqué Be et le champ local B. Dans une chaîne, une particule voit en effet la résultante du 

champ externe Be et des champs magnétiques créés par toutes les autres particules. 

Considérons une chaîne infiniment longue. La force magnétique dipolaire exercée par la 

particule 1 de moment magnétique m1=m sur la particule 2 de moment magnétique m2=m 

est (voir par exemple [Pérez, 1997]), selon les notation de la Figure 16 : 

 
2

0 1 2 0
2 1 4 4

3 3
2 2r r

m m m
d d

μ μ
π π−> = =F e e  (2.17) 
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où μ0 est la perméabilité magnétique du vide et d la distance entre deux particules. Calculons 

maintenant la résultante des forces exercées sur la particule 1 par toutes les particules situées à 

sa droite. Si l’on suppose que les particules forment un cristal unidimensionnel infini de pas 

parfaitement constant d, la force totale appliquée par la partie droite de la chaîne sur la partie 

gauche a pour expression : 

 
( )

2 2
0 0

4 4
1

3 3(3) 1.202
22

+

droite gauche 3
n n=1

m m 1F n où (3)=
d nnd

μ μζ ζ
ππ

+∞ ∞

−>
=

= = ≈∑ ∑  (2.18) 

La difficulté du modèle réside dans le calcul du moment magnétique m. En effet, pour 

calculer m, il est nécessaire de calculer le champ local B. Le champ créé par une particule 

portant un moment magnétique m est [Pérez, 1997]: 

 0 0
3 3

2 cos sin
4 4

dip
1->2 r

m m
d d θ

μ μθ θ
π π

= +B e e  (2.19) 

selon les notations de la Figure 16. 

 

Figure 16 : définition des notations qui apparaissent dans l’expression du champ magnétique crée par le 

dipôle 1 à l’endroit où se trouve le dipôle 2. 

Le champ total à l’endroit où se trouve la particule i est : 

 ( ) 0
3

43
4

j
j i
dip r

j
j i

m
d

μζ
π

=+∞
−>

=−∞
≠

= + = +∑e eB B B B e  (2.20) 

Or, pour un matériau paramagnétique, le vecteur aimantation M qui correspond à la densité 

volumique de moment magnétique est lié au champ local par la relation linéaire : 

 
3

0
4

3
χ

μπ
= =

a
m BM  (2.21) 

où χ est la susceptibilité magnétique d’une particule. En combinant les deux dernières 

expressions, on obtient : 

 
3

3

0 3

4
4 (3)33 1

π χ
χζ

μ

=
⎛ ⎞
⎜ ⎟−
⎜ ⎟
⎝ ⎠

ea Bm
a

d

 (2.22) 
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Le moment magnétique calculé a la même valeur que celui d’une particule seule soumise au 

champ Be, à un facteur correctif près. Il est intéressant d’estimer ce facteur correctif quand il 

est maximum. Pour a=d/2 et χ=1, le moment magnétique d’une particule est 20% plus élevé 

dans une chaîne. La formule suivante permet de calculer la force magnétique attractive : 

 ( ) 2 3
0
4 3

0 3

3 3 4( ) avec
42 (3)33 1

ζ μ π χ
π χζ

μ

= =
⎛ ⎞
⎜ ⎟−
⎜ ⎟
⎝ ⎠

e
mag

m a BF d m
d a

d

 (2.23) 

Ce modèle permet donc de calculer l’expression de la force attractive magnétique entre les 

particules. Elle fait intervenir la distance entre les particules. Nous mesurons cette distance à 

l’aide du signal de diffraction des chaînes. Calculons ce signal diffracté. 

 

II.4. Calcul du signal diffracté par une chaîne de particules 

II.4.1. Introduction 

La distance d entre les centres des particules colloïdales est déduite de l’analyse du signal 

diffracté par les chaînes. Leal et al. [Calderon, 1994] ont appliqué directement la loi de Bragg 

pour déterminer d. Cependant la loi de Bragg est vérifiée sous certaines hypothèses que nous 

allons examiner en détail. Différents phénomènes physiques peuvent déterminer l’allure du 

spectre diffracté :  

• les particules ne sont pas parfaitement monodisperses, donc le pas du réseau n’est pas 

constant, 

• le processus de croissance ne mène pas à la formation de chaînes de particules de 

même longueur, mais à une distribution de taille apparemment assez large (paragraphe 

II.8.2), 

• les particules absorbent la lumière, 

et d’autres encore. 

Nous n’avons pas évalué les effets dus à la polydispersité des particules, mais nous avons 

étudié les autres effets. Nous nous sommes donc intéressés à l’allure du signal diffracté par 

une chaîne isolée formée de particules monodisperses. 

II.4.2. Cas de N diffuseurs indépendants 

Considérons une chaîne de N particules. Pour calculer simplement le signal diffracté par cette 

chaîne, on suppose que l’intensité lumineuse incidente sur chaque particule est la même : 
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l’intensité diffusée par chaque sphère ne dépend donc pas de la présence des sphères situées à 

proximité. Une telle approximation suppose, soit que la distance entre les particules est grande 

devant leur rayon, soit que l’indice de réfraction des particules diffère peu de celui du fluide 

environnant. Dans le cadre de cette approximation, l’intensité du signal diffracté dans la 

direction θ , pour la longueur d’onde λ est (voir par exemple [Pérez, 1996]) : 

 ( ) ( ) ( ) ( )
( )( )( )

( )( )( )

2
sin 1 cos1, , , avec ,
sin 1 cosdiff

Nnd
I NP S S

N nd

π θ λ
λ θ λ θ λ θ λ θ

π θ λ

⎡ ⎤+
⎢ ⎥= =
⎢ ⎥+⎣ ⎦

 (2.24) 

où P correpond à l’intensité diffusée par une particule isolée. P (voir [Bohren, 1983]) est 

appelé facteur de forme. S est appelé facteur de structure ; il est caractéristique de la structure 

de la chaîne dans la solution. n est l’indice de l’eau : n=1.33. L’expression de S est appelé 

formule des réseaux [Pérez, 1996]. (2.24) montre que l’amplitude du facteur de structure est 

proportionnelle à N et que l’amplitude du signal diffracté est proportionnelle à N2
. 

II.4.3. Calcul direct du facteur de structure à partir des équations de 

Maxwell 

II.4.3.a. Introduction 

En pratique, les particules dans les chaînes sont très proches les unes des autres : la distance 

séparant les surfaces est bien plus faible que le rayon des particules. Nous avons mesuré 

l’indice de réfraction des particules (paragraphe II.5.8, annexe 1). L’indice des particules 

(nre=1.7) est plus élevé que celui de l’eau (n=1.33), et leur indice imaginaire est non nul. 

L’approximation présentée au paragraphe II.4.2. n’est donc pas vérifiée. 

Il existe des programmes téléchargeables qui permettent de calculer les signaux diffusés dans 

un tel cas. Nous avons utilisé le programme écrit par Mackowski [Mackowski, 1996], 

disponible à l’adresse http://www.giss.nasa.gov/~crmim/t_matrix.html et avons comparé le 

facteur de structure calculé grâce au programme à celui obtenu grâce à la formule des réseaux. 

II.4.3.b. Présentation du programme 

Le signal diffracté est calculé à partir du rayon des particules, de leur indice complexe pour 

chaque longueur d’onde, de leur position, de la longueur d’onde du faisceau incident, et de 

l’indice de l’eau. On définit également l’orientation du faisceau incident et la direction de 

l’espace dans laquelle le signal diffusé à l’infini est calculé. Le principe du calcul est le 

suivant : on définit une onde incidente E0, et l’onde diffusé Esi par toutes les particules i est 

calculée en supposant qu’elles sont toutes éclairées de la même manière. L’onde incidente sur 
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chaque particule devient alors 
i

+ ∑0 siE E . Puis le programme effectue itérativement le calcul 

de l’onde diffusée par les particules. À partir d’un certain nombre d’itérations, le calcul du 

signal de diffraction a convergé et le programme s’arrête. 

II.4.3.c. Vérification de la loi des réseaux 

Afin de valider le programme, nous étudions le signal diffracté par une assemblée de sphères 

alignées, séparées par une distance d=200nm grande devant leur rayon (a=10nm et a=50nm). 

Nous avons testé trois conditions (Figure 17). Dans la première, a=10nm<<d=200nm et 

np=1.34 est proche de l’indice de l’eau. Les diffuseurs sont indépendants, et le facteur de 

structure correspond à la loi des réseaux. Dans la seconde condition, l’indice est plus élevé 

que celui de l’eau (np=1.8), le rayon et la distance restant inchangés. Ces changements n’ont 

pas d’influence sur le facteur de structure (Figure 17). Dans la troisième condition, nous 

avons augmenté le rayon : a=d/4=50nm. Il faut alors diminuer l’indice des particules 

(np=1.34) pour que le facteur de structure se superpose à celui de la loi des réseaux. Pour les 

particules magnétiques dans une chaîne, 200d nm≈ , 90a nm≈  et 1.7n ≈  : les diffuseurs ne 

sont donc pas indépendants. 

 

 

Figure 17 : vérification de la loi des réseaux. Dans le trait continu sont compris trois facteurs de structure 

calculés par le logiciel de Mackowski (a=10nm et n=1.4, a=10nm et n=1.8, a=50nm et n=1.34) Les cercles 

bleus correspondent au facteur de structure obtenu à partir de la loi des réseaux. Le facteur de structure 

est normalisé par le nombre N de particules dans la chaîne, ici N=30. 
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II.4.3.d. Facteurs de structure calculés 

Nous avons calculé les facteurs de structure de chaînes en utilisant les valeurs d’indice 

optique dont les mesures sont décrites dans le paragraphe II.5.8. La longueur des chaînes varie 

entre 2 et 50 particules (Figure 18). L’amplitude des pics croît avec la taille des chaînes. La 

Figure 19 montre que la position du maximum du facteur de structure dépend de la taille des 

chaînes. Il croît d’abord puis décroît dès que la longueur des chaînes dépasse 6 particules.  

 

 

Figure 18 : facteur de structure calculé pour des 

chaînes de différentes tailles. 

 

Figure 19 : position du maximum du facteur de 

structure en fonction du nombre de particules dans 

la chaîne. 

 

II.4.3.e. Conclusion : comparaison des deux approches 

Nous comparons enfin les amplitudes des facteurs de structure obtenus à partir du calcul 

numérique et à partir de la formule des réseaux (Figure 20). Lorsque l’on utilise la formule 

des réseaux, on suppose implicitement que chaque particule diffuse la lumière 

indépendamment des autres particules dans la chaîne. Le facteur de structure calculé à l’aide 

du programme de Mackowski montre que le facteur de structure est amplifié si l’on tient 

compte de la présence des autres particules. Constatons également que la position du pic du 

facteur de structure n’est pas identique à la position donnée par la loi de Bragg (Figure 19). 

L’écart mesuré dépend de la longueur des chaînes ; il est approximativement de 5nm.  

te
l-0

00
11

19
3,

 v
er

si
on

 1
 - 

4 
Ja

n 
20

06



 35

Comprendre précisément la nature du signal diffracté par une chaîne magnétique n’est donc 

pas simple. L’expression analytique du facteur de structure, fournie par la formule des 

réseaux, est valable quand les particules sont éloignées les unes des autres ou quand leur 

indice est très proche de celui de l’eau. Pour les particules magnétiques alignées, aucune de 

ces conditions n’est vérifiée : il est nécessaire de calculer numériquement le facteur de 

structure. 

Dans la suite (paragraphe I.7), nous verrons comment il est possible de mesurer le signal lié 

au facteur de structure des chaînes. Nous décrirons ensuite la manière dont ce signal évolue 

dans le temps et le comparerons aux facteurs de structure calculés dans ce paragraphe. 

 

 

Figure 20 : comparaison des amplitudes des facteurs de structure (carré : calcul de Mackowski, trait 

plein : formule des réseaux). 

 

II.5. Caractérisation des particules magnétiques 

II.5.1. Introduction 

Le modèle décrit dans la partie II.4. montre que la force est calculée à partir de la distance 

entre les centres des particules. Or, lorsque l’on trace un profil de force, on s’intéresse à 

l’évolution de la force avec l’écart h=d-2a entre deux colloïdes : il est donc important de 

mesurer le rayon des particules, qui doivent être aussi monodisperses que possible. En outre, 

la susceptibilité magnétique χ des particules apparaît au numérateur dansl’expression de la 

force (2.23). Il est indispensable de connaître cette valeur si l’on veut calculer les forces. Au 
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niveau du processus d’agrégation, la concentration en particules est déterminante : il faut donc 

aussi la connaître. Enfin l’allure du signal de diffraction dépend de l’indice optique complexe 

des particules magnétiques. Le but de cette partie est de montrer d’abord comment on parvient 

à extraire un échantillon monodisperse de particules à partir d’une solution mère polydisperse. 

Cet échantillon extrait, nous montrerons comment, en utilisant différentes techniques 

expérimentales, nous pouvons caractériser sa densité, sa concentration volumique et massique 

en particules, le rayon des particules, leur densité, leur susceptibilité magnétique et leur indice 

optique. Préalablement, nous décrivons la manière dont les particules magnétiques sont 

synthétisées et leur composition finale, en rappelant les principaux résultats donnés par les 

travaux de Montagne et al. [Montagne, 2002; Montagne, 2003] qui sont les premiers à avoir 

caractérisé de tels matériaux. 

II.5.2. Particules magnétiques : synthèse et caractérisation 

Les émulsions magnétiques sont préparées à partir d’un procédé décrit par Mason et al : un 

ferrofluide organique constitué de grains d’oxyde de fer Fe2O3 recouverts d’acide oléique 

dispersé dans l’octane est émulsifié dans une solution aqueuse de triton X-405. Cette première 

émulsion, polydisperse, est cisaillée dans un émulsifieur de Couette. Sous l’effet du 

cisaillement, les gouttelettes d’émulsion s’allongent et se déstabilisent en gouttelettes 

beaucoup plus petites grâce à l’instabilité de Rayleigh. L’émulsion monodisperse ainsi 

obtenue présente des gouttelettes dont les diamètres sont de l’ordre de 200nm. Montagne et al. 

ont déterminé la composition finale de l’émulsion par chromatographie en phase gazeuse et 

par analyse thermogravimétrique, technique qui consiste à étudier la perte de masse d’un 

échantillon lors d’une élévation progressive de sa température. Cette analyse a montré que la 

fraction massique en acide oléique dans les particules est de 23%. Ni la thermogravimétrie, ni 

la chromatographie en phase gazeuse n’ont permis de déterminer la fraction massique en 

octane : elle est donc inférieure à la quantité minimale détectable soit 5% [Montagne, 2002]. 

On en déduit que la fraction massique en oxyde de fer restant est de 74.5 2.5%± . En outre, 

des mesures de mobilité électrophorétique ont montré que les particules sont chargées 

négativement. Ces charges sont attribuées à la présence d’acide oléique à la surface des 

particules ainsi qu’à la présence de groupements carboxyliques à la surface des grains 

d’oxyde de fer. Ce sont elles qui assurent la stabilité colloïdale des particules magnétiques.  
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II.5.3. Diamètre des particules : tri magnétique 

Un matériau très polydisperse est un obstacle à la réalisation de l’expérience. En effet, 

l’obtention d’un signal de diffraction intense dépend de la régularité du réseau 

unidimensionnel, dont le pas doit rester aussi constant que possible. La fiabilité de l’analyse 

des courbes de force dépend aussi de la polydispersité. En effet, considérons à nouveau le 

nombre sans dimension λ, rapport de l’énergie d’interaction magnétique de deux particules à 

l’énergie thermique kT. λ est définie par : 

 
2

0
3

Energie magnétique
Energie thermique 16

μλ
π

= =
m
a kT

 (2.25) 

où k est la constante de Boltzmann, a est le rayon des particules, T est la température et μ0 est 

la perméabilité magnétique dans le vide. L’argument qualitatif est le suivant : pour λ>1, 

l’énergie magnétique est suffisamment élevée pour que des chaînes se forment, tandis que 

pour λ<1, l’énergie thermique empêche l’agrégation des particules. En d’autres termes, sous 

champ, les particules dont le rayon vérifie 
1

3
0

2

9 kTa
B

μ
π

⎛ ⎞
> ⎜ ⎟

⎝ ⎠
 forment des chaînes, tandis que 

celles dont le rayon vérifie 
1

3
0

2

9 kTa
B

μ
π

⎛ ⎞
< ⎜ ⎟

⎝ ⎠
restent isolées en solution. Donc, si l’on réalise une 

expérience avec un matériau très polydisperse, sous champ faible, le signal de diffraction 

risque de n’être dû qu’à l’alignement des particules les plus grosses. Or l’espacement h entre 

les surfaces de particules est calculé par la relation - 2=h d a où a  est le rayon moyen des 

particules. L’espacement h risque donc d’être surestimé, ce qui induit une erreur dans le 

calcul de la force et un biais dans le profil de force mesuré. Il est donc indispensable de 

posséder l’échantillon le plus monodisperse possible afin de reconstruire des profils de force 

fiables. Comme nous allons le voir maintenant, c’est possible en couplant magnétisme et 

sédimentation. 

II.5.3.a. Explication qualitative du tri 

Considérons la sédimentation d’une chaîne de particules magnétiques. Soit une chaîne de N 

particules. Supposons le champ magnétique horizontal. Comme les chaînes sédimentent dans 

la direction perpendiculaire au champ, l’expression de la force visqueuse qui s’exerce sur la 

chaîne est donnée par la théorie des corps allongés (« Slender body theory ») [Batchelor, 

1970]: 
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 ( )
( )

4 2

ln 2

πη
⊥ = −

a N
N

F V  (2.26) 

où V  est la vitesse de sédimentation. Comme la force visqueuse équilibre la poussée 

d’Archimède : 

 
( )

34 8
3 ln 2

πηπ ρΔ =
aNN a g V

N
 (2.27) 

où Δρ désigne la différence de masse volumique entre une particule et le fluide environnant. 

Ceci conduit à l’expression suivante de la vitesse de sédimentation de la chaîne : 

 
( ) 2

ln 2
6

ρ
η

= Δsed

N
V a g  (2.28) 

On constate que la vitesse de sédimentation d’une chaîne est du même ordre de grandeur que 

celle d’une particule seule ; ceci est lié au fait que la force visqueuse et la poussée 

d’Archimède ont des amplitudes proportionnelles au nombre de particules dans la chaîne. Il 

n’est donc pas possible de séparer des particules  prises dans une chaîne de particules isolées 

en solution. Supposons maintenant que la solution soit plus concentrée. Comme nous l’avons 

indiqué au paragraphe I.2.3., les chaînes peuvent alors s’agréger latéralement. Elles forment 

ainsi des barreaux épais de plusieurs couches de particules. Si l’on suppose que N2 chaînes ont 

coalescé, le corps reste allongé tant que N2 reste faible devant N. L’expression de la force de 

frottement visqueuse reste donc inchangée, tandis que celle de la poussée d’Archimède est 

multipliée par N2, ce qui conduit à l’expression suivante de la vitesse de sédimentation e
sedV  

pour une chaîne épaisse :  

 
( ) 2

2

ln 2
6

ρ
η

= Δe
sed

N
V N a g  (2.29) 

Le temps caractérisant la sédimentation d’une chaîne épaisse est plus faible que celui d’une 

sphère seule en solution. Dans un échantillon suffisamment concentré (1% en masse), les 

particules les plus grosses sont celles qui forment préférentiellement les chaînes qui 

s’agrègent ; les plus petites restent isolées. En tirant parti de la différence de temps de 

sédimentation, on peut alors séparer simplement les particules suivant leur taille. Cette 

explication reste qualitative dans la mesure où les interactions hydrodynamiques entre les 

objets qui sédiment jouent certainement un rôle très important. Elle permet néanmoins de se 

représenter ce qui se passe durant le processus de séparation. 
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Figure 21 : principe du tri magnétique de particules. Une solution concentrée de particules sous champ 

magnétique se sépare en deux phases. Tandis que les petites particules restent isolées et browniennes, les 

particules les plus grosses s’assemblent en chaînes épaisses qui sédiment beaucoup plus vite que les 

particules isolées, ce qui rend le tri réalisable. 

Pour une chaîne de 100 particules, de rayon a=100nm, de densité d=2, il faut attendre une 

quarantaine d’heures pour que la chaîne ait sédimenté sur 1cm, ce qui n’est pas du tout l’ordre 

de grandeur des expériences. On voit à l’œil nu les barreaux sédimenter. Si l’on suppose qu’il 

y a environ une cinquantaine de chaînes qui ont coalescé dans un barreau qui fait alors 

environ 2µm de diamètre, il faut un peu moins d’une heure au barreau pour sédimenter sur un 

centimètre, ce qui correspond au temps d’attente durant les expériences de tri. 

II.5.3.b. Mesure de la polydispersité 

La polydispersité de l’échantillon trié est caractérisée à l’aide d’une centrifugeuse à disque de 

CPS Instrument. La centrifugeuse à disque est constituée d’un disque creux transparent qui 

tourne à vitesse constante, jusqu’à 18000 tours/min. Le disque est rempli d’une solution de 

sucrose formant un gradient de densité. La suspension de particules est injectée au centre du 

disque et les particules, sous l’effet de l’accélération centrifuge migrent vers l’extérieur du 

disque. L’absorbance est mesurée au moyen d’un faisceau laser dont l’intensité est mesurée 

par un détecteur après traversée du disque. Comme la force centrifuge est égale à la force de 

frottement visqueux, on a : 

 ( )33
6
ππ η ρ ρ= −p FD V D g  (2.30) 

On obtient auinsi cette expression du diamètre des particules : 

 
( )2

18η
ω ρ ρ

=
−p F

VD
R

 (2.31) 
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Figure 22 : principe de la centrifugeuse. Les particules sont injectées au centre du disque. Sous l’effet de la 

force centrifuge, les particules se déplacent vers l’extérieur du disque à une vitesse qui dépend de la taille 

de chaque particule, ce qui permet de créer un histogramme des tailles des particules. 

 

La mesure est effectuée en étalonnant préalablement la centrifugeuse à l’aide de particules de 

diamètre et de masse volumique connus spécifiés par le constructeur. 

Le protocole adopté pour effectuer le tri est le suivant. On prélève un échantillon du lot initial 

à 3% en masse, que l’on dilue dans une solution de SDS+NaN3 afin d’atteindre 1% environ en 

masse. On effectue un étalonnage de la solution au spectromètre, afin de déterminer sa densité 

optique en fonction de la concentration massique de particules en solution. La Figure 23 

montre une variation linéaire de la densité optique en fonction de la concentration, ce qui est 

conforme à la loi de Beer-Lambert. Notons également que la densité optique augmente quand 

la longueur d’onde diminue ; ceci est lié à la présence des grains d’oxyde de fer, qui absorbent 

plus dans les faibles longueurs d’onde que dans les grandes. Les particules de l’échantillon 

sont placées dans l’entrefer d’un électroaimant qui crée un champ horizontal homogène. Le 

champ appliqué est de l’ordre de 10mT pendant environ 30min. On voit alors apparaître dans 

l’échantillon deux « phases », une phase liquide L plus claire qui surnage et une phase solide 

S qui a sédimenté, et qui est beaucoup plus concentrée en particules que la phase surnageante. 

Les deux phases sont séparées par pipetage. On estime la concentration de ces deux phases au 

spectromètre, par comparaison de leur densité optique à la courbe d’étalonnage. Remarquons 

que, dans la mesure où les tailles moyennes des particules dans chaque solution ne sont plus 

les mêmes que dans la solution de départ, les concentrations obtenues à partir de la courbe 
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d’étalonnage ne sont qu’une première approximation, la densité optique dépendant de la taille. 

Ceci nous permet néanmoins de nous assurer que la solution est à une concentration proche de 

1%. 

 

Figure 23 : calibration de la densité optique de la solution commerciale de particules. Dans la gamme de 

concentration étudiée, la densité optique augmente avec la concentration des particules. À concentration 

donnée, les particules absorbent plus dans les faibles longueurs d’onde que dans les grandes longueurs 

d’onde, en raison de la présence d’oxyde de fer dans les particules. 

En réitérant cette expérience, on améliore la monodispersité des solutions. La Figure 24 

compare la polydispersité de la solution de départ à celle que l’on obtient à la fin. 

 

 

Figure 24 : efficacité du tri magnétique de particules. La courbe rouge représente l’histogramme de taille 

de la solution de départ commerciale (15mLà 1%). La courbe bleue correspond à la répartition d’une 

solution (7.5mL à 0.008%) qui a subi 5 étapes de tri. 
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Sachant que l’on peut faire une expérience avec environ 40µL de produit à 0.008% en masse, 

il est possible réaliser environ 200 expériences avec l’échantillon trié. Si nous définissons la 

polydispersité de l’échantillon par le rapport de la largeur à mi-hauteur du pic au diamètre 

moyen des particules, le tri permet de passer d’un échantillon polydisperse à 35% à un 

échantillon à 9.7%. 

II.5.4. Mesure de rayon : diffusion dynamique de la lumière  

Une suspension diluée de particules magnétiques est éclairée par un laser. La lumière diffusée 

par les particules est mesurée dans la direction θ=90° par rapport au faisceau incident. La 

fonction d’autocorrélation mesurée est : 

 ( )
'

'
2 2

( ) ( )

( )

+
= t

t

I t I t t
g t

I t
 (2.32) 

Pour une solution de particules monodisperses, la fonction d’autocorrélation décroît de 

manière exponentielle : 

 
2

2 ( ) −∼ Dq tg t e  (2.33) 

où q est le vecteur d’onde diffusé dépendant de θ : 

 4 sin
2

π θ
λ

⎛ ⎞= ⎜ ⎟
⎝ ⎠

nq  (2.34) 

n est l’indice de réfraction du milieu environnant, ici l’eau, et λ=632.8nm est la longueur 

d’onde du laser utilisé. Le coefficient de diffusion D des particules est déterminé à partir de 

cette loi exponentielle. D est relié au rayon hydrodynamique a des particules par la relation de 

Stokes-Einstein : 

 
6πη

= bk Ta
D

 (2.35) 

Le rayon mesuré vaut a=90.0±0.9nm.  

II.5.5. Mesure de la masse volumique des particules : centrifugeuse  

L’expérience de diffusion dynamique de la lumière fournit la mesure du diamètre des 

particules. Plaçons ces particules dans la centrifugeuse (CPS Instrument) décrite dans le 

paragraphe II.3.3.b. Les particules migrent du centre de la centrifugeuse vers le bord sous 

l’effet de la force centrifuge. Le temps de migration est donné par :  

 2

1
(2 ) ( )p f

Xt
V a ρ ρ

=
−

∼  (2.36) 
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où a est le rayon de la particule, ρp et ρf sont respectivement les masses volumiques de la 

particule et du fluide. Le diamètre des particules étant connu, (2.36) permet de calculer leur 

masse volumique. 2.04 0.04pρ = ± g/cm3. La mesure de la masse volumique conduit à 

estimer la concentration en particules, et aussi à calculer les fractions massique et volumique 

en grains d’oxyde de fer présents dans les particules. 

II.5.6. Mesure de concentration : densitomètre  

À partir de la valeur de la densité d’une particule, il est possible de déterminer de manière 

précise les concentrations massiques et volumiques de la solution de particules triée. Pour 

cela, nous avons utilisé un densitomètre. La densité de quatre dilutions différentes a été 

mesurée.  

Soit Vsb le volume de la solution de particules, Vtot le volume total, Veau  le volume d’eau 

rajouté, d, de et dsb les densités de la solution diluée, de la solution initiale et de l’eau. On peut 

écrire : 

1sb sb
sb e

tot tot

V Vd d d
V V

⎛ ⎞ ⎛ ⎞
= + −⎜ ⎟ ⎜ ⎟

⎝ ⎠ ⎝ ⎠
 

Sur la Figure 25 est reporté 1 b
e

tot

Vd d
V

⎛ ⎞
− −⎜ ⎟

⎝ ⎠
 en fonction de sb

tot

V
V

 : 

 

Figure 25 : mesure de la densité de la solution de particules utilisée pour effectuer les mesures d’indice 

optique. 
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La densité de la solution étudiée est déduite de la pente : 0.998912 0.000004sbd = ± . La 

densité des particules étant connue, les fractions volumique et massique sont calculées. 
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II.5.7. Susceptomètre: mesure de la susceptibilité des particules 

La susceptibilité magnétique χ des particules magnétiques intervient dans le calcul de la force 

magnétique attractive. Il faut la connaître le plus précisément possible. L’aimantation 

magnétique M d’une particule et le champ magnétique B auquel elle est soumise sont liés par 

0χ μ=M B . La courbe d’aimantation d’un échantillon contenant le ferrofluide utilisé dans la 

fabrication des billes est obtenue à l’aide d’un susceptomètre à SQUID (Superconducting 

Quantum Interference Device, expérience réalisée par L. Cohen-Tannoudji et E. Bertrand). En 

déplaçant l’échantillon, le flux du champ magnétique à travers une boucle supraconductrice 

varie : un courant est induit. L’aimantation est déduite de ce courant induit. La mesure étant 

effectuée sur le ferrofluide pur, il faut déterminer la fraction volumique ou massique en grains 

d’oxyde de fer à l’intérieur des particules. Ceci est possible car on a mesuré la densité d’une 

particule. En effet, la densité des billes vaut 2.04 0.04± , celle de l’acide oléique vaut  

do=0.89, celle de la maghémite df=4.9 ce qui conduit à une fraction volumique de 28.7±1.0% 

et une fraction massique de 69±1%, valeur proche de la valeur minimale (72%) déterminée 

par Montagne et al en thermogravimétrie. Les mesures sont effectuées avec un extrait sec 

d’oxyde de fer de volume V connu. L’excitation extérieure H appliquée est connue, 

l’aimantation I prise par le matériau est alors mesurée. Le moment magnétique I qui 

correspond à l’aimantation volumique est donc calculé, M=m/V, ce qui permet de déduire la 

susceptibilité du matériau brut χbrut=M/H. La susceptibilité étant une grandeur volumique, la 

susceptibilité du matériau magnétique à l’intérieur d’une particule est χferro=φvχbrut. Pour une 

particule sphérique : 

 
1

3

ferro

ferro

χ
χ

χ
=

+
 (2.37) 
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La courbe de l’aimantation du matériau en fonction du champ magnétique extérieur appliqué 

est donnée sur la Figure 26, celle qui donne l’évolution de la susceptibilité magnétique d’une 

particule sphérique est représentée sur la Figure 27. 

 

Figure 26 : aimantation de l’échantillon de 

matériau magnétique brut, mesurée à l’aide d’un 

susceptomètre à squid en fonction du champ 

magnétique extérieur appliqué 

Figure 27 : susceptibilité magnétique d’une particule 

magnétique sphérique en fonction du champ 

magnétique extérieur appliqué. Les courbes en 

pointillées indiquent l’erreur commise sur la mesure 

de χ.  

 

II.5.8. Sphère intégratrice : mesure des indices optiques des particules 

Tous les détails concernant cette expérience sont donnés en annexe 1. Elle nous permet de 

mesurer les indices réel et imaginaire des particules et leur dépendance en fonction de la 

longueur d’onde. La partie réelle varie peu en fonction de la longueur d’onde et vaut 

approximativement 1.7 (Figure 28). La partie imaginaire dépend fortement de la longueur 

d’onde (Figure 29). Ceci est dû aux grains d’oxyde de fer présents à l’intérieur des particules. 

Ces mesures ont déjà été utilisées pour calculer le signal de diffraction d’une chaîne de 

particules à l’aide du programme de Mackowski (paragraphe II.4.3). Elles nous permettront 

aussi de calculer les forces de Van der Waals (paragraphe II.8.4). 
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Figure 28 : partie réelle de l’indice optique des 

particules magnétiques. 

Figure 29 : partie imaginaire de l’indice optique des 

particules magnétiques. 

 

II.5.9. Conclusion 

Nous résumons sur le diagramme de la Figure 30 les différentes techniques utilisées 

successivement qui nous ont conduits à une caractérisation satisfaisante des particules. La 

mise en œuvre de toutes ces techniques permet de mesurer toutes les grandeurs importantes, 

donc de s’affranchir des indications fournies par le fabricant. 

 

 

Figure 30 : séquence des différentes techniques utilisée et informations apportées par chacune d’elles. 
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II.6. Présentation du montage expérimental 

Ce paragraphe est entièrement consacré au montage expérimental utilisé pour réaliser les 

expériences de mesures de forces entre colloïdes magnétiques de 200nm de diamètre environ. 

La Figure 31 représente de manière schématique les différents éléments du montage.  

 

Figure 31 : montage expérimental 

II.6.1. Échantillon 

Les échantillons que nous utilisons sont constitués de deux lames de verres carrées d’environ 

2cm de côté. Entre ces lames sont coincés deux fils de pêche de diamètre 100µm, qui nous 

permettent de contrôler l’épaisseur de nos cuves. Après avoir rempli par capillarité les cuves 

avec la solution que l’on souhaite étudier, celles-ci sont scellées à l’aide de colle réticulable 

aux ultra-violets. Ces cuves épaisses de 100µm d’épaisseur et larges de 2cm permettent 

d’optimiser le signal lumineux, car elles sont suffisamment larges pour que tout le spot 

lumineux éclaire la solution. En outre, elles nous permettent d’utiliser peu de liquide, donc 

éventuellement d’optimiser la quantité de produit biologique qui coûte en général assez cher. 

Donnons quelques ordres de grandeur : le volume d’une cuve est d’environ 40µL ; pour une 

solution de particule de densité 2 à une fraction volumique de 3.10-3%, le nombre de 

particules utilisées est d’environ 4.108 particules. 
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Figure 32 : échantillon constitué de deux lames de verres séparées par deux fils de pêche de diamètre 

contrôlé. Les cuves sont scellées à l’aide de colle réticulable aux ultra-violets. 

II.6.2. Partie magnétique et porte-échantillon 

Les colloïdes étant alignés sous champ magnétique, il est nécessaire de disposer d’une bobine 

qui permet d’appliquer un champ magnétique dont la valeur est connue, et conçue de telle 

sorte qu’elle permette d’appliquer des champs suffisamment élevés pour minimiser les effets 

de l’agitation thermique. De plus, la partie centrale de la bobine doit être suffisamment grande 

pour que l’on puisse y placer l’échantillon contenant les particules, dans un champ homogène 

à l’endroit où les colloïdes sont observés. Le diamètre interne de la bobine est 9cm, son 

diamètre externe est d’environ 28cm, sa largeur est de 11.6cm. Le bobinage est constitué d’un 

fil de cuivre de 2mm de diamètre et de 1000m de long environ enroulé de manière compacte 

autour du socle de la bobine. La bobine peut être refroidie à l’aide d’une circulation d’eau. Sa 

résistance électrique est de 5.4Ω. Malgré le refroidissement, il est possible que la température 

interne augmente par effet Joule, ce qui a pour effet de modifier la résistivité du fil. Le champ 

magnétique appliqué par une bobine étant directement proportionnel au courant qui la 

parcourt, la bobine est reliée à une alimentation stabilisée de puissance 1kW utilisée en 

générateur de courant. Ainsi, quelle que soit la dérive de la résistivité du fil de cuivre, le 

courant qui traverse la bobine est régulé automatiquement par l’alimentation afin de rester 

constant. Étant donnée la puissance de l’alimentation, le courant maximal qui peut traverser la 

bobine est de 10A. Une pièce a été ensuite spécialement conçue pour être glissée au centre de 

la bobine sur laquelle on vient plaquer l’échantillon contenant la solution de particules 

magnétiques à étudier. Nous avons conçu cette bobine pour obtenir un champ magnétique 

pouvant varier entre 0 à environ 100mT, ce qui est la bonne gamme pour effectuer les 

expériences.  
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II.6.3. Montage optique : illumination 

L’éclairage de l’échantillon est assuré par une lampe à vapeur de Xénon Oriel de puissance 

75W. La lumière est guidée par un faisceau de fibres optiques en silice fondue de 1.6mm de 

diamètre et de cône d’acceptante 2c=31° (Figure 33). La sortie de la fibre est située au foyer 

image d’une lentille convergente de distance focale f=19mm et de diamètre utile de 11mm, 

placée à 12cm de l’échantillon qui envoie un faisceau de lumière quasi parallèle. Pour que le 

signal optique soit suffisamment intense, le flux lumineux doit être le plus grand possible, ce 

qui est possible si la fibre est assez large. L’inconvénient que présente le choix d’une telle 

largeur est que la sortie de la fibre n’est plus tout à fait assimilable à une source ponctuelle. Le 

faisceau émergeant de la lentille est alors légèrement divergent. La lumière incidente traverse 

la lame de verre contenant la solution de colloïdes. L’ensemble est réglé en incidence 

normale, de telle sorte que la lumière réfléchie sur la lame de verre soit renvoyée dans la fibre. 

Ainsi, le trajet suivi par la lumière incidente est parallèle au champ magnétique. 

 

Figure 33 : fibre optique. c est défini comme étant l’angle d’incidence maximum que peut avoir la lumière 

pour se propager dans la fibre. Par principe du retour inverse, c’est aussi l’angle de sortie maximum que 

peut avoir la lumière qui sort de la fibre. Cet angle dépend essentiellement des indices optiques du cœur et 

de la gaine.  

II.6.4. Montage optique : choix de la rétrodiffusion 

La lumière diffusée est collectée dans une seconde fibre optique de diamètre d=0.6mm, de 

cône d’acceptance 2c=22° située au foyer image d’une lentille convergente de diamètre 11mm 

et de distance focale f=19mm, placée à 14.4cm de l’échantillon. Cette fibre est reliée à un 

spectromètre dans lequel est monté un réseau optique à 400traits/mm dont la longueur de 

blaze est située à 500nm. Les différentes longueurs d’onde de la lumière incidente sont 

réfléchies et séparées grâce au réseau puis envoyées sur une caméra Ropper Scientifique Back 

Illuminated, refroidie par effet Peltier, dont le capteur fournit 1340x100 pixels. Les éléments 

CCD du capteur sont sensibles dans le spectre visible, entre 350nm et 800nm. C’est ce qui 
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détermine le choix de l’angle θ entre la fibre émettrice et la fibre collectrice de lumière. En 

effet, pour des particules de 180nm de diamètre, d’après la loi de Bragg (2.13) : 

 60 0θ° > > °  (2.38) 

En outre, toujours d’après la loi de Bragg, l’incertitude Δd de la mesure de distance est liée à 

l’incertitude Δλ de la mesure de la position du pic de diffraction par : 

 
( )1 cos

d
n

λ
θ

Δ
Δ =

+
 (2.39) 

Il faut donc que θ soit le plus faible possible pour minimiser l’incertitude de la mesure de 

distance. Mais il faut aussi que θ soit suffisamment élevé pour ne pas collecter de lumière 

directement réfléchie sur la première lame de verre de l’échantillon. Dans notre montage, 

nous avons choisi θ=17°. 

II.6.5. Interfaçage et programmation 

L’alimentation de la bobine est assurée par un générateur de courant, muni d’une interface 

IEEE commandée par ordinateur. La communication entre l’ordinateur et la caméra Ropper 

est assurée par une carte fournie par le constructeur de la caméra. 

Le montage expérimental est ensuite interfacé à l’aide du logiciel Labview. Essentiellement, 

deux programmes sont utilisés au laboratoire. Le premier est dédié à la mesure de profils de 

forces. Il suffit de rentrer au préalable dans un tableau les différentes intensités électriques 

avec lesquelles on souhaite alimenter la bobine. Une fois la bobine alimentée, il est nécessaire 

d’attendre un certain temps pour que les chaînes se forment dans l’échantillon : ce temps est 

réglable dans le programme. Le temps d’acquisition d’un spectre est aussi une variable que 

l’on peut choisir. Au cas où le signal est bruité, il est désormais possible d’enregistrer 

différents spectres et d’en faire la moyenne. À l’écran s’affichent les spectres en continu ; les 

données brutes sont sauvegardées par ailleurs. Le pic de Bragg est visualisable directement 

sur le signal brut acquis au niveau du détecteur. Néanmoins, nous montrerons plus loin qu’il 

peut être nécessaire de traiter le signal. Le programme permet d’enregistrer et de moyenner 

ces signaux pendant le temps d’intégration et sur un nombre de signaux choisis par 

l’expérimentateur. À l’écran s’affichent simultanément le signal brut et le signal corrigé. Afin 

d’éviter toute confusion dans l’enregistrement des données, seules les données brutes sont 

enregistrées au fur et à mesure de l’expérience ; c’est alors à l’expérimentateur de traiter les 

courbes comme il le souhaite. 
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Le second programme est un programme de cinétique qui permet de mesurer les spectres de 

lumière diffractée en fonction du temps. On indique l’intensité que l’on souhaite imposer dans 

la bobine. Une fois le champ imposé, le programme enregistre à différents temps les spectres 

en tenant compte du temps d’intégration et du nombre de spectres utilisés pour calculer la 

moyenne. Labview permet, à partir du même programme, de commander plusieurs 

instruments différents et d’effectuer une succession d’opérations complexes. L’inconvénient 

de ce type de programme réside dans les temps de communication qui sont assez longs : il 

n’est pas possible d’enregistrer un spectre en moins de 50ms environ. Néanmoins, ceci ne 

constitue pas actuellement une limitation importante. Si tel était le cas, il conviendrait 

d’optimiser l’interfaçage et la programmation. 

II.6.6. Calibration de la caméra 

La calibration est effectuée à l’aide d’une lampe à vapeur de mercure de la société Avantes. 

Les longueurs d’onde des raies caractéristiques de la lampe à vapeur de mercure sont connues. 

Il suffit d’enregistrer un spectre et de les identifier. Ainsi, on établit la correspondance entre 

chaque pixel de la caméra et la longueur d’onde des photons détectés par celui-ci. Notons 

l’existence de pics parasites dans le signal mesuré, qui correspondent aux ordres supérieurs 

d’une raie située dans l’infrarouge. Ces pics disparaissent lorsqu’on place une lame de verre 

entre la lampe et le spectromètre. 

II.7. Signaux mesurés  

II.7.1. Signaux bruts 

La Figure 34 et la Figure 35 montrent les signaux bruts observés sans échantillon, pour des 

échantillons contenant de l’eau, des particules de latex calibrées (Duke) de 60nm de diamètre 

et des colloïdes magnétiques, avec et sans champ magnétique. 

La Figure 34 montre tout d’abord que l’intensité collectée au niveau du détecteur sans lumière 

n’est pas sensiblement différente de celle obtenue avec lumière mais sans échantillon sur le 

porte-échantillon. Cette vérification est indispensable puisqu’elle montre qu’il n’y a pas de 

lumière parasite collectée dans la fibre optique. Pour un échantillon ne contenant que de l’eau 

pure, l’intensité collectée n’est plus égale à celle que l’on a dans le noir. Cette lumière 

collectée est attribuée à la présence d’impuretés telles que des poussières ou des rayures sur le 
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Figure 34 : signaux bruts recueillis sur la caméra, 

en l’absence de lumière (noir), lorsqu’on ne place 

pas d’échantillon (sans cuve) et pour différents 

types d’échantillons : eau pure, particules de latex 

calibrées et particules magnétiques. 

 

Figure 35 : signaux bruts recueillis pour un 

échantillon de particules magnétiques sous champ 

magnétique. On distingue nettement le pic de Bragg 

qui se déplace vers les faibles longueurs d’onde 

quand le champ magnétique augmente. 

 

verre ; si les dioptres ne se trouvaient pas dans le volume diffusant, la lumière diffusée par ces 

impuretés ne seraient pas collectée. Considérons la lumière diffusée par les particules de latex 

de 60nm de diamètre, soit un diamètre petit devant les longueurs d’onde sondées. L’intensité 

diffusée croît avec la longueur d’onde pour atteindre un maximum, puis décroît continûment. 

Dans le cas de diffuseurs de diamètre petit devant la longueur d’onde de la lumière, il a été 

montré par Rayleigh que l’intensité diffusée dans une direction donnée décroît comme 1/λ4. 

Ceci explique qualitativement le fait qu’à partir du maximum l’intensité diffusée décroît 

quand la longueur d’onde augmente. La raison pour laquelle la lumière diffusée commence 

d’abord par croître est attribuée à la fonction de réponse de la caméra, dont le rendement 

quantique n’est pas constant sur toute la gamme spectrale mais diminue fortement aux faibles 

longueurs d’onde, ainsi qu’à la fonction de réponse du spectromètre. À partir de ces spectres 

bruts, nous avons cherché à exprimer le signal mesuré, afin d’en extraire une estimation du 

facteur de structure des chaînes de particules magnétiques. 

II.7.2. Traitement des signaux bruts 

La  Figure 36 résume l’origine de la lumière collectée par la fibre. On distingue trois 

contributions possibles. La première est celle des particules qui diffusent la lumière du 
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faisceau incident. Le faisceau incident se réfléchit sur le dioptre eau-air après passage de la 

lumière dans l’échantillon. Le coefficient de réflexion vaut approximativement R=4%. La 

lumière réfléchie traverse de nouveau l’échantillon et est de nouveau diffusée par les 

particules ce qui constitue la seconde contribution. La troisième contribution vient de la 

diffusion des impuretés (poussières) ou des rayures présentes sur les dioptres. 

Pour extraire le facteur de structure des signaux bruts, on mesure les spectres I60nm d’un 

échantillon de particules de latex de 60nm, Ieau d’un échantillon d’eau pure et 0BI ≠ le spectre 

d’un échantillon de particules à champ non nul. On note P60nm le facteur de forme théorique 

des particules de 60nm de diamètre, 13
200nmPθ = °  le facteur de forme théorique des particules 

magnétiques, et S le facteur de structure des chaînes. On montre en annexe 2 que : 

 0 60
13

60 200

B eau nm

nm nm

I I PS
I Pθ

≠
= °

−∼  (2.40) 

 

 

Figure 36 : éléments de l’échantillon diffusant la lumière et contribuant à l’intensité diffusée collectée. Les 

points dans les lames représentent les impuretés (poussières, rayures) diffusant la lumière au niveau des 

dioptres. 

II.7.3. Allure des signaux traités  

Considérons les signaux de la Figure 35, que nous avons traités en respectant la démarche 

présentée dans le paragraphe précédent. Excepté le pic obtenu à 15mT, le traitement permet 

d’obtenir un pic de diffraction quasiment symétrique. Comme nous pouvons le voir sur la 

Figure 37, la courbe ne tend pas vers 0 de part et d’autre du maximum : ce sont les 

contributions à la lumière diffusée autres que le facteur de structure qui deviennent 

prépondérantes (annexe 2). 
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Figure 37 : signaux bruts de la Figure 35 traités afin d’extraire le facteur de structure des chaînes. Les 

pics obtenus sont quasiment symétriques. Ils ne s’annulent pas de part et d’autre de celui-ci, à cause des 

réflexions et diffusions non contrôlées sur les dioptres. Lorsque le champ magnétique augmente, les pics 

de diffractions se décalent vers les faibles longueurs d’onde car les particules dans les chaînes se 

rapprochent. 

 

II.8. Croissance des pics et croissance des chaînes 

II.8.1. Introduction 

Le paragraphe précédent a montré que nous pouvions déduire des signaux bruts un pic de 

diffraction lié au facteur de structure des chaînes. Or ce facteur de structure dépend du 

nombre de particules alignées dans la chaîne (paragraphe II.4). Il faut donc mesurer la 

longueur des chaînes pour interpréter le signal mesuré. Dans ce but, étudions la croissance des 

chaînes sous champ à l’aide d’un microscope. Des particules dans une solution tampon Mes 

5mM sont placées dans un champ magnétique de 30mT1. 

                                                 
1 Sous le microscope, les chaînes sont placées dans un capillaire rectangulaire épais de 100µm et large de 1mm. 

Leur croissance s’effectue dans la direction donnée par la largeur du capillaire. Dans le cas de la machine de 

force, les chaînes croissent dans la direction de l’épaisseur (100µm) Les chaînes les plus longues mesurées au 

microscope font environ 150 particules, soit une longueur de 30µm, ce qui est plus petit que l’épaisseur de 

l’échantillon utilisée en machine de force. Dans ces conditions de concentration, la géométrie de l’échantillon 

dans lequel la croissance est observée influe peu sur le phénomène de croissance. 
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II.8.2. Observation de la croissance des chaînes au microscope 

Un échantillon de particules dans une solution tampon MES à 5mM, φv=3.02.10-3% est placé 

directement dans un capillaire et est observé au microscope sous champ magnétique (30mT). 

Les particules étant très petites et les photos prises fort peu contrastées, les mesures de 

longueur de chaînes sont effectuées en repérant visuellement les chaînes formées. Les 

doublets de particules et les particules isolées étant très difficiles à repérer, les longueurs 

moyennes de chaînes sont probablement surestimées. Pour le même échantillon, nous avons 

réalisé trois séries de mesures ; une photo est prise toutes les 10s environ, l’expérience totale 

dure environ 300s. A partir de ces trois séries de mesures, nous avons pu construire 

l’histogramme de répartition de tailles des chaînes de particules et déduire l’évolution du 

nombre moyen (Figure 38) de particules par chaîne et l’écart type (Figure 39) du nombre de 

particules par chaîne en fonction du temps. 

La Figure 38 montre que la longueur moyenne et l’écart-type de la longueur des chaînes 

croissent en fonction du temps. La polydispersité des chaînes, illustrée par la Figure 39, 

suggère qu’il est très difficile, voire impossible, de déduire, à partir du signal de diffraction, la 

taille moyenne des chaînes formées en solution.  

 

 

 

Figure 38 : évolution de la taille moyenne et de l’écart 

type des chaînes de particules sous champ magnétique 

en fonction du temps (Be=30mT, moyenne sur trois 

mesures)  

Figure 39 : histogramme de répartition de la longueur 

des chaînes à partir de 60s (Be=30mT, moyenne sur 

trois mesures).  
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II.8.3. Croissance des pics 

II.8.3.a. Phénoménologie 

L’automatisation du montage expérimental permet d’étudier l’évolution de l’amplitude du pic 

et de sa position au cours du temps pour une solution de particules φv=3.02.10-3% dans une 

solution tampon MES à 5mM. 

Considérons les temps courts de la croissance des pics de diffraction. La Figure 40 montre 

que le pic de diffraction est détecté au bout d’une seconde. Au bout de 10s, temps qui 

correspond au premier point que nous avons pu mesurer sur le graphique de la Figure 38, le 

pic de diffraction est déjà très visible comme le montre la Figure 40. En raison de la petite 

taille des particules, il est difficile de mesurer la taille moyenne pour des temps plus faibles, 

mais détecter le début de la croissance dès 1s suggère que cette expérience devrait permettre 

de détecter la formation de triplets de particules ou même de doublets. 

Considérons les temps courts de la croissance des pics de diffraction. L’amplitude du pic de 

diffraction croît pendant les 50 premières secondes, puis décroît. Le pic se déplace 

constamment vers les faibles longueurs d’onde. Un pic secondaire apparaît à droite du pic de 

diffraction (Figure 41).  

Les Figure 42 et Figure 43 montrent l’évolution de l’amplitude du pic et de sa position en 

fonction du temps pour trois champs magnétiques différents. Le temps au bout duquel 

l’amplitude du pic de diffraction est maximal dépend du champ magnétique et varie entre 30s 

et 100s. Pour les trois champs, le pic de diffraction se déplace vers les faibles longueurs 

d’onde avec le temps. 

Nous ne pouvons proposer d’explication à l’évolution du pic en fonction du temps. Le pic 

secondaire est confondu avec le pic de diffraction principale aux temps courts, puis se déplace 

vers les grandes longueurs d’onde. Ce pic montre que la structure de la solution de particules 

évolue au cours du temps. Comme nous l’avons vu dans la partie II.2, les chaînes diffusent 

très lentement une fois formées. À partir d’un certain temps, les chaînes ne s’agrègent plus 

aux extrémités, mais latéralement. Les structures créées ne sont plus unidimensionnelles mais 

bidimensionnelles. Nous avons évalué l’influence de l’agrégation latérale sur le signal de 

diffraction à l’aide du logiciel présenté dans la partie II.4. 
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Figure 40 : pic de diffraction aux temps courts. La 

formation de doublets ou de triplets est détectée. 

 

 

Figure 41 : croissance du pic de diffraction pris à 

différents temps après avoir appliqué le champ 

magnétique. Le pic de diffraction commence par 

croître car la taille moyenne des chaînes croît. Il 

décroît ensuite. Un pic secondaire apparaît, qui se 

décale vers la droite au cours du temps. On constate 

également le décalage du pic de diffraction vers la 

gauche au cours du temps. 

 

II.8.3.b. Effets de l’agrégation latérale sur le pic de diffraction 

 La Figure 44 montre les effets de l’agrégation latérale sur le signal de diffraction. Les 

signaux ont été calculés à l’aide du programme de Mackowski [Mackowski, 1996]. Elle 

montre que l’agrégation latérale d’une petite chaîne sur une grande chaîne atténue le signal de 

diffraction. C’est probablement la raison pour laquelle le signal de diffraction décroît à partir 

d’un certain temps. 

II.8.4. Courbes de force 

Ces effets de cinétique posent un problème pour construire les profils de force entre les 

colloïdes. En effet, la distance entre les colloïdes est déduite du pic de diffraction. Or la 

position du pic de diffraction évolue au cours du temps. A quel moment doit-on enregistrer le 

spectre de diffraction ? Le modèle de Zhang et Widom [Zhang, 1995] permet de calculer la 
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Figure 42 : mesure de l’amplitude du pic de 

diffraction en fonction du temps. 

Figure 43 : mesure de la position du pic de diffraction 

en fonction du temps. 

 

 

 

Figure 44 : effets de l’agrégation latérale sur l’intensité diffractée. Elle atténue très fortement l’amplitude 

du pic de diffraction.  

 

force entre les colloïdes pour des chaînes infinies de particules, il vaut donc mieux attendre le 

plus longtemps possible pour avoir les chaînes les plus longues possible. Cependant, au bout 

d’un certain temps, le signal de diffraction décroît, ce qui peut être dû à un changement de 

structure des chaînes. Comme on ignore l’influence de ce changement de structure sur la 
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position de pic de diffraction, il semble préférable de ne pas effectuer la mesure dans la zone 

où celui-ci décroît. Nous avons donc choisi d’enregistrer les spectres au moment où 

l’amplitude du pic de diffraction est maximum. Nous avons mesuré ainsi les profils de forces 

colloïdales de trois solutions de particules dans une solution tampon MES (pH=7) à 

différentes forces ioniques (2mM, 5mM, 10mM). Les particules sont stabilisées par les 

charges des groupements carboxyliques présents à leur surface. Pour construire ces profils, 

nous appliquons (2.12) : ( , ) ( ) ( )att att rép
mag vdwF d B F d F d+ = . Pour calculons la force magnétique 

nous appliquons le modèle de Widom et Zhang (2.23) : 
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Enfin, pour traiter la force de Van der Waals, nous appliquons la théorie de Lifshitz, qui 

permet de calculer la constante de Hamaker [Israelachvili, 1992]: 
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 (2.41) 

 

où εp et εeau désignent respectivement la partie réelle de la constante diélectrique des 

particules et de l’eau, np et neau sont les indices de réfraction des particules et de l’eau, h est la 

constante de Planck et νe est la fréquence de plasma d’un gaz d’électrons. Dans la partie I.3, 

consacrée à la caractérisation des particules, nous avons mesuré le rayon des particules a, la 

susceptibilité des particules χ, les indices réel et imaginaire des particules. La mesure du 

spectre de diffraction donne d ; nous pouvons donc calculer la force magnétique et la force de 

Van der Waals et construire les profils de force. Les profils expérimentaux sont comparés aux 

profils théoriques électrostatiques obtenus avec le potentiel de surface φ0 comme seul 

paramètre ajustable (Figure 45). L’accord est très bon et montre que le critère retenu pour 

mesurer la distance est raisonnable. 
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Figure 45 : profils de forces électrostatiques entre colloïdes chargés. Les profils sont mesurés dans des 

solutions à différentes forces ioniques. Les traits pleins sont les profils de force obtenus avec le potentiel de 

surface comme seul paramètre ajustable. (2mM : φ0=-31.6mV, 5mM : φ0=-36.3mV, 10mM : φ0=-41.4mV) 

II.8.5. Conclusion 

Les efforts de caractérisation et le montage optique nous permettent donc de mesurer des 

profils de force. Même si le pic de diffraction ne reste pas constamment à la même position, il 

suffit d’enregistrer les spectres quand l’amplitude du pic est maximale, avant le début de 

l’agrégation latérale. 

II.9. Conclusion générale 

II.9.1. Elaboration d’une méthodologie 

Nous avons donc présenté les différentes étapes qui sont indispensables pour mesurer des 

forces entre des colloïdes magnétiques. Il faut rendre la solution de colloïdes la plus 

monodisperse possible, déterminer la taille moyenne des particules en solution, la 

concentration de la solution, la densité des particules, la susceptibilité magnétique des 

particules puis leur indice optique. Ensuite, à l’aide du montage optique que nous avons 

conçu, nous pouvons enregistrer des spectres de diffraction. La mesure de la distance est 

déduite des spectres obtenus quand l’intensité du pic de diffraction est maximale. En 

appliquant la loi de Bragg puis le modèle de Zhang et Widom [Zhang, 1995], nous pouvons 

mesurer des profils de forces électrostatiques qui corroborent les profils de forces calculés 
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théoriquement. Cette méthodologie nous permet donc de mesurer des profils de forces entre 

colloïdes. 

II.9.2. Comparaison des différentes techniques 

Afin de comparer les différentes techniques, il faut estimer la précision de la mesure de 

distance entre les colloïdes. Deux phénomènes altèrent la mesure absolue de la distance. Le 

premier est lié à l’écart entre la position du pic de diffraction calculée à l’aide du programme 

de Mackowski [Mackowski, 1996] et la position calculée à l’aide de la formule de Bragg. 

Nous déduisons la distance entre les colloïdes en appliquant la formule de Bragg. Or il existe 

un écart entre la position du pic de diffraction prévue par la formule de Bragg et la position du 

pic de diffraction prévue par le calcul numérique. En appliquant la formule de Bragg, nous 

surestimons la distance entre les colloïdes de 2nm au maximum. 

Le second est lié à la dérive du pic de diffraction vers les faibles longueurs d’onde. Nous 

avons choisi de mesurer la distance quand l’amplitude du pic de diffraction est maximum. La 

dérive de la position du pic quand son amplitude est maximale est de 5nm, soit une incertitude 

d’environ 2nm sur la distance centre à centre. Nous estimons donc commettre une erreur 

absolue systématique sur la distance entre les colloïdes de 4nm. Cette erreur correspond à une 

erreur systématique sur la force qui vaut au maximum 0.8pN. 

Nous estimons la résolution de l’appareil en effectuant plusieurs mesures dans les même 

conditions. La dispersion des mesures de distance permet d’estimer la résolution de l’appareil 

à 1nm. Ceci correspond à l’écart entre les points expérimentaux et les courbes théoriques de la 

Figure 45. La résolution sur la mesure de force est donc estimée à 0.2pN. Ainsi la résolution 

de notre technique est : MCTR ∼ 7.10-7J.m-2. 

Notre technique n’est donc pas adaptée à la mesure de distances absolues car nous ne savons 

pas interpréter la dérive du signal. En revanche elle permet de mesurer des variations de 

distance avec une résolution de 1nm et des variations de force avec une résolution de 0.2pN. 

Elle est donc comparable à l’AFM qui ne permet pas non plus de mesurer des distances 

absolues.  
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Nous pouvons donc comparer les différentes techniques : 
Technique Résolution en 

distance 

Résolution en 

force 

Résolution en 

énergie par unité 

de surface 

Avantages Inconvénient 

SFA 0.1nm Entre 5.10-9N 

et 5.10-6N  

Entre 4.10-8 et 

2.10-6J.m-2 

Mesure absolue de 

distance 

Difficile à mettre en 

œuvre 

AFM 0.1nm 10-12N 1.6.10-6 J.m-2 Commercial, simple 

à utiliser 

Pas de mesure de la 

distance entre la 

surface et la pointe 

TIRM 1nm 10-14N 10-10J.m-2 Technique non 

invasive 

L’énergie 

thermique est la 

sonde, ne permet 

pas de mesurer des 

forces élevées 

Pinces 

optiques 

20nm 10-15N 9.10-10J.m-2
 Mesure directe de 

forces entre 

colloïdes 

Ne permet de 

mesurer que des 

forces à longue 

portée 

MCT 1nm 2.10-13N 7.10-7J.m-2 Simple à mettre en 

œuvre. Mesure 

directe de forces 

entre colloïdes. 

Permet de mesurer 

des forces élevées 

Impossibilité de 

mesurer des forces 

attractives 

Incertitude sur la 

mesure absolue de 

distance 

 

II.9.3. Applications et perspectives 

Notre montage expérimental a déjà donné lieu à quelques applications. Anne Koenig a mis au 

point la fabrication de chaînes de particules liées par des doubles brins d’ADN. Elle est 

parvenue également à caractériser le nombre de brins moyens attachés entre les billes. À 

l’aide de cette technique, elle a mesuré des profils de force entre les particules dont elle a 

déduit les propriétés élastiques des brins d’ADN (annexe 3). Une thèse débute au laboratoire 

sur l’application de la MCT à l’étude de la croissance de polymères d’actine greffés sur les 

particules.  

Enfin, l’entreprise Dynal souhaite utiliser cette technique pour caractériser l’état de surface 

des particules qu’elle synthétise. Les particules que fournit cette entreprise ont un diamètre de 

1µm. Nous souhaitons mesurer optiquement la distance entre des particules dans une chaîne à 

l’aide d’un microscope, puis calculer la force comme précédemment. Expliquons brièvement 
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pourquoi les mesures de distance seront effectuées à l’aide d’un microscope. Quand le 

faisceau lumineux arrive sur la chaîne de particules, celles-ci diffusent la lumière dans 

l’espace puis les intensités diffusées interfèrent et créent le signal de diffraction. La fibre 

collectrice doit être placée dans une direction où chaque particule diffuse la lumière. Ainsi le 

signal collecté est intense. Nous avons vu dans le paragraphe II.4.2 que la fonction P(θ) 

[Bohren, 1983], appelée facteur de forme, correspond à l’intensité diffusée par une particule 

isolée dans toutes les directions de l’espace. Nous avons représenté sur la Figure 46 l’intensité 

diffusée P(θ) par une sphère de diamètre 1µm dans les différentes directions de l’espace. On 

constate que la plus grande partie de la lumière est diffusée « vers l’avant ». Pour observer un 

signal de diffraction, il faut se placer à l’endroit où les particules diffusent. Or les particules 

diffusent dans la même direction que celle du faisceau incident : le signal de diffraction serait 

donc noyé dans le faisceau incident. C’est pourquoi nous avons décidé de mesurer la distance 

entre les particules par traitement d’image au microscope. La Figure 47 montre un profil 

force-distance obtenu par cette méthode. En collaboration avec l’entreprise Dynal, nous avons 

maintenant le projet de construire un prototype permettant de mesurer des forces entre ces 

colloïdes au microscope. 

Figure 46 : intensité diffusée par une sphère de 

diamètre 1µm éclairée par un faisceau lumineux 

dont la longueur d’onde est λ=500nm. 

 

Figure 47 : profil force-distance obtenu à l’aide 

d’un microscope. Les cercles sont des points 

expérimentaux, le trait continu correspond au 

calcul d’un profil de force électrostatique. La force 

ionique de la solution est 2mM. 
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III FILAMENTS MAGNÉTIQUES : APPLICATION À LA 
CONCEPTION DE MICRONAGEURS ARTIFICIELS 

III.1. Présentation : la nage à bas nombre de Reynolds 

 

La propulsion de certains organismes vivants est une condition nécessaire à leur survie. Elle 

leur permet en effet de se déplacer dans leur environnement pour découvrir un milieu qui leur 

est favorable. La sélection naturelle a permis le développement de moyens de propulsion 

variés, adaptés au milieu dans lequel l’organisme évolue. Ces moyens de propulsion ont 

néanmoins, à toutes échelles et dans tous les environnements, des points communs : ils 

correspondent dans la plupart des cas à des déformations périodiques du corps qui prend 

appui sur l’environnement pour se mouvoir. L’exemple qui nous est le plus proche est celui 

de l’être humain qui avance de manière répétitive ses jambes, ce qui permet au pied de 

prendre appui sur le sol. Les oiseaux prennent appui sur l’air pour voler, quant aux poissons, 

ils poussent l’eau derrière eux pour nager. Dans ces deux derniers exemples, les battements de 

l’aile ou de la queue créent des circulations du fluide environnant qui permettent aux animaux 

de se propulser. Dans un grand nombre de cas, les forces mises en jeu sont d’origine 

essentiellement inertielle et le fait que le fluide environnant soit visqueux importe peu. En 

revanche, pour les organismes petits tels que les spermatozoïdes ou les bactéries, les forces 

qu’un battement imprime au fluide environnant ne sont pas suffisantes pour induire des effets 

inertiels. Seuls les effets dus à la viscosité doivent être pris en considération, ce qui explique 

que les moyens de propulsion utilisés par ces organismes diffèrent profondément de ceux 

utilisés par les oiseaux ou les poissons. En mécanique des fluides, le nombre de Reynolds 

permet d’évaluer si le phénomène prédominant est la viscosité ou l’inertie. Il est défini par :  

 forces inertielles
forces visqueuses

ρ
η

= =e
LvR  (3.1) 

où L est la longueur caractéristique de l’objet, v sa vitesse, η est la viscosité du fluide 

environnant et ρ sa masse volumique 

Lorsque le nombre de Reynolds est petit devant 1, les effets visqueux prédominent, et le 

régime est dit visqueux. Dans le cas inverse, le régime est inertiel. L’être humain vit dans le 

régime inertiel, qu’il se trouve dans l’eau ou dans l’air (Re=106). Avoir une intuition de la 

nage en régime visqueux n’est pas aisé : il faut tenter d’imaginer nager dans un liquide aussi 
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visqueux que le miel en ne bougeant les bras qu’à 1cm/s, et il ne faut plus espérer avancer en 

poussant le fluide derrière soi. Malgré cette difficulté apparente, de nombreux organismes 

cellulaires de taille micrométrique parviennent à se propulser, alors que le nombre de 

Reynolds associé à leur mouvement est très faible devant 1. Ils vivent et se déplacent donc 

dans ce monde où le régime est visqueux.  

Nous nous intéresserons d’abord à ces organismes microscopiques, afin de décrire et de 

comprendre les moyens inventés par la nature pour leur assurer la possibilité de nager. Nous 

verrons ensuite qu’à partir de chaînes de colloïdes magnétiques assemblés sous champ 

magnétiques, nous pouvons fabriquer des filaments flexibles magnétiques. Nous consacrerons 

ensuite ce chapitre à l’étude du comportement dynamique de ces filaments magnétiques 

flexibles sous champ magnétique statique et dynamique. Enfin, nous utiliserons les filaments 

magnétiques flexibles pour construire des nageurs à l’échelle microscopique. 

III.1.1. Présentation de micro-nageurs naturels 

Une bactérie doit pouvoir se propulser, d’une part pour trouver rapidement de la nourriture, 

d’autre part pour pouvoir quitter rapidement un environnement qui lui est hostile. Escherichia 

Coli par exemple, longue de 2µm, se déplace à la vitesse, impressionnante pour sa taille, de 

20-30µm/s. Elle possède quatre ou cinq flagelles longs de 10µm environ et larges de 14nm. 

Ces flagelles sont des structures hélicoïdales rigides mises en mouvement par des moteurs 

présents à la surface de la bactérie (Figure 48) [Berg, 1973; Purcell, 1997; Berg, 2000]. Une 

fois mis en mouvement, ces flagelles s’associent et forment des faisceaux comme le montre la 

Figure 49. Il arrive également parfois qu’un des moteurs se mette à tourner dans le sens 

opposé aux autres moteurs, ce qui change le sens de rotation du flagelle associé à ce moteur 

[Bray, 1992]. Ceci engendre la dissociation du faisceau de flagelles et stoppe la progression 

de la bactérie. Après ce temps d’arrêt, la bactérie se remet alors à nager, souvent dans une 

autre direction. Ce comportement erratique lui permet en fait d’explorer tout l’espace, bien 

plus rapidement que si elle diffusait simplement [Bray, 1992], et donc éventuellement de 

trouver un environnement qui lui est favorable. Jusqu’à très récemment, les mécanismes par 

lesquels les flagelles s’associaient demeuraient inconnus. Kim et al [Kim, 2003] ont montré 

expérimentalement, en reproduisant le mouvement de flagelles macroscopiques dans un bain 

de glycérine, que les interactions hydrodynamiques entre les flagelles suffisent à expliquer 

leur association.  
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Figure 48 : moteur présent à la surface des 

bactéries qui met un flagelle en mouvement 

(photo prise au microscope électronique à 

balayage) [Bray, 1992]. 

Figure 49 : bactérie Escherichia Coli. Des moteurs présents 

à la surface de la bactérie lui permettent de mettre en 

mouvement ses flagelles. Lorsque tous les moteurs 

tournent dans le même sens, les flagelles s’associent en 

faisceau. [Bray, 1992]. 

 

Outre les bactéries, les cellules eucaryotes telles que les protozoaires ou les spermatozoïdes se 

propulsent également à l’aide de flagelles. Ces flagelles sont néanmoins beaucoup plus larges 

et plus longs que ceux des bactéries. En effet, la longueur typique d’un spermatozoïde de 

mammifère est de 70µm et sa largeur est de 0.8µm. Contrairement au flagelle de la bactérie, 

qui est mis en mouvement par un seul moteur situé sur la bactérie elle-même, les flagelles des 

cellules eucaryotes possèdent leur propre machinerie. Ils sont en fait composés de neuf 

doublets de microtubules assemblés de manière cylindrique autour d’un autre doublet [Satir, 

1965; Satir, 1968]. Des protéines attachent entre eux les doublets. Il existe entre ces doublets 

des moteurs moléculaires, les dynéines, dont l’activité induite par l’ATP fait glisser dans 

chaque doublet une microtubule par rapport à l’autre [Brokaw, 1975]. Or celles-ci ne peuvent 

glisser que de manière très limitée l’une par rapport à l’autre car d’autres protéines les en 

empêchent. Ainsi, sous l’effet des forces internes dues aux dynéines, les filaments de 

microtubules se courbent. Ce mécanisme complexe, faisant intervenir à la fois les doublets de 

microtubules, les protéines qui les attachent ensemble et les moteurs moléculaires, parvient à 

engendrer la propagation d’onde au niveau du flagelle. Comme c’est souvent le cas dans la 

nature il existe en fait une grande variété d’ondes différentes qui dépendent du type de 

cellules considérées [Brennen, 1977]. 
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Figure 50 : coupe du flagelle d’un spermatozoïde de mammifère. On y distingue très nettement 

l’assemblage cylindrique de doublet de microtubules autour d’un doublet central (photo prise au 

microscope électronique à balayage). Entre les paires se trouvent les dynéines qui tentent de faire glisser 

les microtubules les unes par rapport aux autres. On peut y distinguer aussi les protéines qui lient les 

microtubules entre-elles au sein d’un même doublet. (L. Howard, Darmouth College, USA) 

Dans le cas des cellules eucaryotes, on rencontre une onde plane, une onde hélicoïdale, et 

parfois même une combinaison des deux. L’onde se propage principalement de la cellule vers 

l’extrémité du flagelle, ce qui engendre dans la plupart des cas une vitesse de propulsion dans 

la direction opposée à celle de l’onde. Le rapport entre la longueur du filament et la longueur 

d’onde est d’environ 2, comme le montre par exemple la Figure 51. Même parmi les 

mammifères, les spermatozoïdes ont des formes extrêmement variées, comme le montre la 

Figure 53. A titre d’exemple, le spermatozoïde humain est long de 36µm et se déplace à l’aide 

d’une onde tridimensionnelle à environ 50µm/s, tandis que celui du bélier est long de 59µm et 

avance à 135µm/s. On retrouve cette même structure ailleurs dans la nature ; les cils (Figure 

52) sont des filaments flexibles plus courts que les flagelles. Ils sont situés à la surface de 

certains organismes, ou même d’organes tels que la paroi des bronches. Ils sont animés d’un 

mouvement proche de celui de la brasse (Figure 58) qui permet d’engendrer des forces 

propulsives, mais aussi de mélanger le fluide environnant ou de déplacer le fluide. Il a été 

observé qu’une assemblée de cils se synchronise [Brennen, 1977]. L’origine de cette 

synchronisation demeure inconnue : elle serait soit due à un signal chimique, soit aux 

interactions hydrodynamiques. 

Citons enfin le cas de l’algue Chlamydomonas qui possède deux flagelles pouvant être animés 

d’un mouvement soit flagellaire, soit ciliaire, selon l’environnement dans lequel l’algue se 

trouve [Ringo, 1967]. 
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Figure 51 : nage d’un spermatozoïde humain long 

d’environ 40µm. On distingue très nettement la 

propagation d’une onde de déformation au niveau 

du flagelle. (C. J. Brokaw, California Institute of 

Technologie) 

Figure 52 : touffe de cils dans un poumon de 

mammifère, la taille de l’image est de 25µmx25µm 

(image prise au microscope électronique à balayage). 

Le mouvement ciliaire permet d’assurer la 

propulsion de certaines cellules ainsi que le mélange 

autour d’une cellule (C. Daghlian, Darmouth 

College, USA). 

 

Figure 53 : spermatozoïdes de différents mammifères. La forme, le type d’onde propagée, la vitesse de 

propulsion varient énormément d’un mammifère à l’autre. Dessin tiré de [Brennen, 1977] 
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III.1.1.a. Hydrodynamique de la nage à bas nombre de Reynolds 

L’observation des mouvements de ces organismes naturels a largement inspiré les physiciens 

de la mécanique des fluides, qui ont rapidement modélisé ces mouvements afin de prouver 

qu’ils permettent d’engendrer des forces propulsives. L’un des premiers à s’attaquer à ce type 

de problème fut G.I. Taylor qui, en 1951, s’intéressa à la fois aux mouvements hélicoïdaux et 

flagellaires. Dans son premier article consacré à la propulsion à bas nombre de Reynolds 

[Taylor, 1951], Taylor modélise la structure flagellaire par un plan à la surface duquel se 

propage une onde plane sinusoïdale de la forme  

 sin( )ω= −y b kx t  (3.2) 

où y désigne l’ordonnée du plan oscillant, b l’amplitude de l’onde propagative, k le vecteur 

d’onde et ω la pulsation de l’onde. La résolution de l’équation différentielle qui régit la 

fonction de courant ψ avec les conditions aux limites de non-glissement sur le plan montre 

que celui-ci se déplace avec une vitesse V orientée dans la direction parallèle mais opposée à 

la direction de propagation de l’onde plane et valant, à l’ordre le plus bas en bk :  

 2 21
2

=
V b k
U

 (3.3) 

où U est la vitesse de l’onde propagative. 

Cet article est le premier à prouver que la propagation d’une onde suffit à engendrer une force 

propulsive dans le régime à bas nombre de Reynolds. Dans ce même article, Taylor s’est 

également intéressé au problème de la synchronisation d’ondes se propageant à la surface de 

deux plans parallèles, problème toujours d’actualité et vraisemblablement étroitement lié à la 

manière dont des cils se synchronisent et dont les flagelles de bactéries s’associent [Kim, 

2003; Kim and Powers, 2004; Kim, Bird, 2004; Kim, Kim, 2004]. Bien qu’un flagelle naturel 

s’apparente plus à un objet filamentaire unidimensionnel qu’à un plan, Taylor a modélisé 

l’ensemble par un plan par souci de simplification. Ce modèle montre que, à l’image de ce qui 

est observable dans la nature, la vitesse du plan est orientée dans la direction opposée à celle 

de l’onde. Cependant, il reste très éloigné des flagelles réels. C’est pourquoi un an plus tard, 

en 1952, Taylor a proposé un nouveau modèle présenté sur la Figure 54 [Taylor, 1952]. En 

résolvant entièrement l’équation de Stokes avec les conditions aux limites appropriées, il 

montre que, dans le cas de son flagelle modèle, la vitesse de propulsion a une expression 

analogue à celle précédemment obtenue pour une onde à la surface d’un plan : 

 2 21 2avec et
2

π
= � �V b k b b a

U k
 (3.4) 

où a est la largeur du flagelle. 
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Pour effectuer ce calcul, deux approximations sont nécessaires. Dans la première, on suppose 

que l’amplitude de la déformation est faible devant la longueur d’onde, ce qui est raisonnable 

dans le cas de mouvements flagellaires. Dans la seconde, on suppose que l’amplitude de la 

déformation est faible devant la largeur du flagelle, ce qui n'est pas vérifié dans la nature car 

les flagelles de spermatozoïdes sont extrêmement fins ; leur largeur est de quelques dizaines 

de nanomètres. Dans cet article, Taylor s’intéresse aussi au cas d’une onde tridimensionnelle 

en spirale. La vitesse de propulsion est alors deux fois plus élevée que dans le cas d’une 

déformation plane :  

 2 2 2avec etπ
= � �V b k b b a

U k
 (3.5) 

Dans ce même article, Taylor a tenté de comparer la vitesse calculée à celle mesurée à l’aide 

d’un modèle expérimental de flagelle présenté sur la Figure 55. Un ordre de grandeur sépare 

la vitesse mesurée de celle prévue. Le fait que les approximations effectuées dans le calcul ne 

soient pas vérifiées explique cet écart. 

 

 

Figure 54 : modèle de flagelle 

utilisé par G.I. Taylor [Taylor, 

1952]  

 

Figure 55 : modèle expérimental présenté et utilisé par G.I Taylor afin de 

vérifier la validité de son modèle sur les flagelles. L’objet est placé dans un bac 

de glycérine pour que le système soit à faible nombre de Reynolds. L’élastique 

g est initialement enroulé et fait tourner la queue j lorsqu’on lâche l’ensemble 

dans la glycérine [Taylor, 1952]. 
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L’approche de Taylor est très fructueuse, car elle permet d’expliquer qualitativement 

comment certains microorganismes naturels parviennent à se propulser à une échelle où les 

forces visqueuses prédominent. Elle est cependant fortement limitée dans ses prédictions 

quantitatives par certaines approximations qui ne sont pas compatibles avec la nature même 

des mouvements flagellaires. Il a fallu en fait attendre, quelques années encore, le 

développement de la théorie des corps allongés (« Slender Body Theory », (SBT)). Cette 

théorie permet d’aborder les problèmes de nage de manière légèrement différente bien 

qu’équivalente. Au lieu de résoudre entièrement le problème hydrodynamique et de 

déterminer le champ des vitesses partout dans le fluide, comme le fait G.I. Taylor, l’idée 

nouvelle est de calculer la résultante des forces visqueuses s’exerçant sur le corps qui se 

déforme. Si cette résultante est non nulle, il existe alors une force propulsive qui engendre un 

mouvement global du corps. La difficulté de cette approche réside dans le calcul de la force et 

du couple dus au frottement du fluide visqueux en réponse à la déformation du corps : c’est ce 

problème que résout la théorie des corps allongés. La linéarité des équations de Stokes 

régissant le système permet d’écrire que la force visqueuse F et le couple visqueux Γ qui 

s’exercent sur un objet animé d’une vitesse V et d’une vitesse angulaire Ω sont liés par une 

relation tensorielle : 

 
⎡ ⎤ ⎡ ⎤

=⎢ ⎥ ⎢ ⎥
⎣ ⎦ ⎣ ⎦

F V
H

Γ Ω
 (3.6) 

Déterminer analytiquement les coefficients du tenseur H peut se révéler extrêmement ardu. 

Développée par [Broersma, 1960; Tuck, 1964; Tillett, 1968; Batchelor, 1970; Cox, 1971; 

Blake, 1974], la théorie des corps allongés propose une solution. Soit un corps de longueur 2L 

très grand devant sa largeur a, et soit la vitesse V=Vss+Vnn projetée suivant les vecteurs s et n 

où s et n sont respectivement les vecteurs tangents et normaux dans le repère de Frenet. La 

force de traînée visqueuse par unité de longueur est : 

 
ζ
ζ ⊥

⎧ = −
⎨

= −⎩
&s s

n n

F V
F V

 (3.7) 

Pour un corps allongé, les deux coefficients ζ &  et ζ ⊥  ne sont pas égaux. En général, 

2ζ ζ⊥ ≈ & . Pour un cylindre rigide allongé, si η désigne la viscosité du fluide environnant : 

 
( )

( )

1
1

2
2

2 où 0.81
ln 4 /

4 où 0.19
ln 4 /

C
L a C

C
L a C

πηζ

πηζ ⊥

⎧ = = −⎪ +⎪
⎨
⎪ = =
⎪ +⎩

&

 (3.8) 
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Les coefficients C1 et C2 sont donnés ici à titre d’exemple dans le cas d’un cylindre rigide de 

section constante. En fait, les coefficients C1 et C2, ainsi que les termes présents dans le 

logarithme au dénominateur, dépendent de la forme du corps allongé étudié, ainsi que de la 

présence éventuelle d’une paroi près du corps qui se déforme [Brenner, 1962; Winet, 1973; 

Katz, 1974; Katz, 1975; Brennen, 1977]. Il faut retenir de ces expressions la différence entre 

ζ &  et ζ ⊥  qui apparaît dans les facteurs 2 et 4 des équations (3.8). Ce point est crucial car il 

relie la force propulsive à la géométrie de la déformation du filament. Nous illustrons ce point 

un peu plus loin dans ce mémoire en nous appuyant sur le mouvement ciliaire. L’idée 

nouvelle de Gray [Gray, 1955] et Gray et Hancock [Hancock, 1953] est d’appliquer ces 

résultats à un flagelle le long duquel se propage une onde. Stone et Samuel [Stone, 1996] ont 

formellement montré en 1996 que la connaissance de la déformation subie par une surface 

suffit à déterminer sa vitesse. Il n’est donc pas nécessaire de calculer le champ des vitesses 

partout dans le fluide comme l’a fait Taylor. 

Edward Purcell, à l’université de Harvard, s’est aussi intéressé à la propulsion à bas nombre 

de Reynolds. Sa contribution principale a été d’introduire la notion de réversibilité temporelle 

dans le mouvement de la nage [Purcell, 1977]. Un mouvement de nage est une déformation 

périodique. Si l’on considère un mouvement de type ciliaire par exemple, on peut définir dans 

cette déformation un aller et un retour. À bas nombre de Reynolds, les équations étant sans 

dépendance temporelle, si le chemin géométrique emprunté par l’objet qui se déforme à l’aller 

est identique à celui du retour, alors celui-ci ne peut se propulser. Ceci a été énoncé par 

Purcell comme étant le « scallop theorem » ou théorème du pétoncle. En régime fortement 

visqueux, seul le chemin géométrique compte, la vitesse ne compte pas tant que l’inertie est 

négligeable. Ainsi un coquillage qui s’ouvre et se ferme successivement ne peut se propulser à 

bas nombre de Reynolds, quelle que soit sa vitesse de fermeture et d’ouverture (Figure 56 et 

Figure 57).  

Cependant les Figure 58 et Figure 59 montrent qu’il est possible d’induire des mouvements 

non réversibles à l’aide de filament flexibles. Analysons le mouvement ciliaire et montrons 

comment la différence entre les deux coefficients de traînée ζ &  et ζ ⊥  est cruciale pour 

expliquer la présence d’une force propulsive. Lors des étapes 1 à 4, la vitesse V du cil est 

perpendiculaire à la direction donnée par sa longueur L. La force exercée par le fluide sur le 

filament est donc orientée vers la droite et vaut ζ ⊥∼vF L V . Lors des étapes 4 à 8, la vitesse 

est globalement orientée parallèlement à la longueur du filament : ζ− &∼vF L V . La résultante 
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Figure 56 : mouvements d’un coquillage à bas 

nombre de Reynolds. En régime visqueux, un tel 

mouvement réversible ne permet pas de nager 

[Bray, 1992]. 

 

Figure 57 : nage d’un coquillage dans le régime 

inertiel. En se fermant plus vite qu’il ne s’ouvre, le 

coquillage parvient à se déplacer vers la droite 

[Bray, 1992]. 

 

des forces visqueuses appliquées sur un cycle est donc ( )ζ ζ⊥ − &∼vF LV . Les deux 

coefficients de traînée ne sont pas égaux : la résultante des forces visqueuses est non nulle et 

orientée vers la droite. Le filament étant attaché à la surface, il entraîne le fluide environnant 

vers la gauche. 

 

Figure 58 : mouvement ciliaire. La non-réversibilité 

géométrique du mouvement apparaît clairement. Le 

cil est tendu à l’aller. Il est courbé au retour. Le 

chemin emprunté par le cil n’est donc pas le même à 

l’aller et au retour. [Brennen, 1977] 

 

 

Figure 59 : déformation d’un filament par une 

onde propagative (a à i). Sur le schéma de droite, 

nous montrons ce que serait un chemin réversible. 

De j à o, l’onde se propage vers la droite puis 

revient vers la gauche de o à s. 
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III.1.1.b. Hydrodynamique et filament flexible 

Taylor, Gray et Hancock ont toujours calculé la vitesse d’un objet dont la déformation 

temporelle est fixée a priori. Ils ne se sont jamais penchés sur l’origine de la déformation, son 

influence sur la vitesse et l’efficacité de propulsion. Récemment Wiggins et al. [Wiggins and 

Goldstein, 1998; Wiggins, Riveline, 1998] et Camalet et al [Camalet, 1999; Camalet, 2000] se 

sont intéressés théoriquement à ce type de problème. Wiggins a étudié le cas d’un filament 

flexible attaché par une extrémité à une particule que l’on pourrait déplacer dans la direction 

transverse à celle donnée par le filament. Leur système expérimental modèle correspondant à 

ce type de théorie est un filament d’actine ou un microtubule attaché à une particule 

optiquement piégée (Figure 60). Wiggins et al. ont établi l’équation dite « d’hyperdiffusion » 

correspondant à ce problème. Ils ont également montré que l’étude de la forme d’un filament 

actionné à une extrémité permet de mesurer sa rigidité de courbure. Ce travail est le premier 

où les problèmes liés à l’hydrodynamique et à la nage de filaments flexibles sont pris en 

considération. Néanmoins, la manière dont le filament est mis en mouvement reste assez 

éloignée des mécanismes qui sont supposés induire les déformations des flagelles de 

spermatozoïdes. Ce problème précis a été envisagé à la même époque par Camalet, Julicher et 

Prost [Camalet, 1999]. Partant de la structure biologique du flagelle organisé en neuf doublets 

de microtubules arrangés de manière cylindrique autour d’une paire centrale, ils donnent une 

expression générique des forces internes mises en jeu dans le flagelle. Ils en déduisent les 

équations du mouvement de flagelles qui tiennent donc compte des forces visqueuses, des 

forces de rappel élastiques liées à la flexibilité du flagelle, et des forces internes de forçage. 

Ils prouvent ainsi qu’un flagelle peut se mettre à osciller spontanément et, en adoptant 

l’approche de Gray et Hancock, ils montrent que cette oscillation permet à l’ensemble 

d’avancer. Leurs résultats montrent également que la direction du mouvement induit par les 

oscillations dépend des conditions d’ancrage du filament flexible sur la tête du spermatozoïde 

(Figure 61). Ces travaux théoriques, notamment ceux de Wiggins, sont à l’origine des 

simulations de Lagomarsino et Lowe [Lagomarsino, 2003; Lowe, 2003] . Reprenant 

l’expérience imaginée par Wiggins et al, ces auteurs ont modélisé un filament flexible. Un 

mouvement moteur est imposé à l’une des extrémités soit en la faisant vibrer sinusoïdalement, 

soit en appliquant un couple. Ces travaux numériques précisent le comportement du filament 

dans le cas où celui-ci subit de grandes déformations. A partir de ces travaux, ils définissent 

un nombre sans dimension qu’ils appellent le « Sperm Number » [Lagomarsino, 2003]. Ce 

nombre permet d’évaluer l’importance des forces visqueuses par rapport aux forces de rappels 

élastiques. Son expression est  
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1

4 4 Forces visqueuses
Forces élastiquesp

b

L
S

K
ζ ω⎛ ⎞

= =⎜ ⎟⎜ ⎟
⎝ ⎠

&  (3.9) 

où ω est la pulsation de la force ou du couple imposé à une extrémité du filament, L est la 

demi-longueur du filament, Kb est sa rigidité de courbure et ζ & est le coefficient de frottement 

visqueux parallèle. Soit V la vitesse prise par le nageur étudié. La variation de la vitesse 

normalisée V/Lω correspond à la fraction de longueur de filament parcourue pendant un cycle, 

en fonction de Sp. Elle présente un maximum situé autour de Sp=4, qui peut s’expliquer 

qualitativement. À bas Sp, c’est-à-dire à basse fréquence de forçage ou pour un filament 

extrêmement rigide, le filament pivote en entier sans se courber : il est assimilable à un 

filament rigide dont le mouvement est réversible (Figure 62), donc il n’y a pas de force 

propulsive. Lorsque Sp tend vers zéro, la vitesse tend donc vers zéro. En revanche, lorsque Sp 

devient très grand et dans le cas où l’amplitude de la force excitatrice n’est pas infiniment 

grande, la vitesse normalisée tend aussi vers zéro, ce qui est lié au fait que l’onde propagative 

à la surface du filament est atténuée très rapidement par le frottement visqueux (Figure 63). 

Ceci diminue la force propulsive engendrée. Ces résultats sont résumés sur la Figure 64.  

 

Figure 60 : modèle de Wiggins et al. Un filament 

flexible est attaché à une bille dans un piège optique. 

L’oscillation transversale de la bille dans le piège 

déforme le filament. L’analyse de ces déformations 

montre qu’une force propulsive est engendrée. 

L’analyse de la forme du filament permet de 

mesurer la rigidité de courbure du filament. 

[Wiggins, Riveline, 1998] 

 

Figure 61 : modèle développé par Camalet et al 

[Camalet, 1999]. Le flagelle peut se mettre à 

osciller spontanément selon l’amplitude des forces 

internes. A, B et C montrent les déformations du 

filament quand il oscille pour trois conditions aux 

limites différentes au niveau de la tête. Les flèches 

en noir montre la direction de l’onde propagative. 

[Camalet, 1999]  
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Figure 62 : filament à bas Sp. Le filament pivote en bloc. 

[Lagomarsino, 2003] 

Figure 63 : filament à haut Sp. Seule une portion du 

filament se déforme [Lagomarsino, 2003]. 

 

 

Figure 64 : vitesse normalisée en fonction de Sp. Deux régimes apparaissent. À bas Sp, le filament pivote en 

bloc, son mouvement est réversible, la vitesse normalisée tend donc vers zéro. À haut Sp, l’onde 

propagative est très rapidement atténuée : la vitesse tend vers zéro. [Lagomarsino, 2003]. 

III.1.2. Propositions de nageurs théoriques 

Réfléchissant au lien entre mouvement non-réversible et force propulsive, Purcell [Purcell, 

1977] est le premier en 1976 à avoir proposé l’idée d’un nageur théorique constitué de trois 

bras consécutifs pouvant bouger indépendamment, selon le cycle présenté sur la Figure 65. 

L’étude théorique de ce nageur, qui permet de prédire la direction de la vitesse a récemment 

été réalisé par Becker et al. [Becker, 2003]. 
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Figure 65 : cycle à quatre temps du nageur à trois bras de Purcell. Les deux bras externes ont pour 

longueur a, la partie interne a pour longueur b. La direction de la vitesse engendrée par les déformations 

dépend du rapport b/a et de l’angle γ.   La figure est tirée de Becker et al [Becker, 2003]. 

 

Afin de créer des micro-robots capables de se propulser dans un fluide à bas nombre de 

Reynolds, certains chercheurs ont imaginé d’autres types de nageurs, chacun ayant sa 

particularité. En 2003, Najafi et al [Najafi, 2004] proposent un nageur composé de trois 

sphères alignées qui peuvent se rapprocher et s’écarter indépendamment les unes des autres 

(Figure 66). Reprenant cette idée, Avron et al [Avron, 2005] ont proposé récemment un 

nageur appelé « pushmepullyou » composé de deux sphères dont le volume change 

périodiquement et qui se rapprochent et s’écartent (Figure 68). Avron et al. [Avron, 2004] ont 

montré que le nageur de la Figure 67 est le plus efficace des nageurs bidimensionnels. En 

annexe 4, nous proposons un autre type de nageur que nous appelons le « Purcell’s rotator » 

[Dreyfus, 2005] formé de trois sphères liées ensemble à un point central. Nous montrons 

comment le changement de conformation interne permet à l’objet de tourner sur lui-même en 

s’appuyant uniquement sur le fluide visqueux environnant. Tous ces nageurs sont théoriques : 

il n’en existe pas de réalisation à l’échelle micrométrique. À ces échelles, le problème 

principal est d’actionner les mouvements des moteurs. 
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Figure 66 : nageur à trois sphères imaginé par 

Najafi et Golestanian. Schéma tiré de [Najafi, 2004]

 

Figure 68 : nageur « Pushmepullyou » à deux 

sphères déformables imaginé par Avron [Avron, 

2005] 

 

 

 

Figure 67 : nageur optimal déformable imaginé par 

Avron. Schéma tiré de [Avron, 2004] 

 

III.1.3. Conclusion 

Le mécanisme de la nage à bas nombre de Reynolds a donc été étudié depuis un siècle 

environ. Sa compréhension a beaucoup évolué. Hormis l’étude biologique expérimentale de 

nageurs naturels, qui s’est surtout focalisée sur la structure des flagelles et sur la manière dont 

les moteurs moléculaires parviennent à induire des mouvements globaux oscillants, il existe 

très peu d’études expérimentales de la nage à bas nombre de Reynolds. Parmi les expériences 

réalisées, rappelons les travaux de G.I.Taylor [Taylor, 1952] évoqués auparavant. Le groupe 

de A.Hosoi au MIT (http://web.mit.edu/chosetec/www/robo/3link/) a aussi reproduit un robot 

inspiré du nageur de Purcell [Purcell, 1977]. Powers et al [Kim, 2003] se sont intéressés à la 

synchronisation de flagelles hélicoïdaux évoluant l’un à côté de l’autre. Bien que 

macroscopiques, ces expériences sont effectuées à bas nombre de Reynolds car elles sont 

réalisées dans un fluide très visqueux, en général de la glycérine. Créer de tels nageurs 

micrométriques pourrait pourtant se révéler intéressant dans l’optique de créer des robots 

pouvant se propulser à l’échelle micrométrique. Les études théoriques et les observations des 
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nageurs naturels donnent des pistes pour réaliser ces objets. Elles montrent en effet que le 

mouvement induisant la propulsion doit être temporellement non-réversible, ce qui est 

possible en utilisant des structures filamentaires flexibles, à condition que l’on puisse les 

actionner. Le chapitre suivant montre comment il est possible de créer de tels objets à partir 

de colloïdes magnétiques.  

 

III.2. Filaments flexibles magnétiques 

III.2.1. Introduction 

Les filaments magnétiques permanents sont créés à partir de particules magnétiques  

initialement alignées sous champ magnétique comme dans le chapitre I. Deux stratégies 

différentes peuvent ensuite être utilisées pour coller les sphères adjacentes entre elles. La 

première [Furst, 1998] consiste à déstabiliser des particules, en écrantant les forces 

électrostatiques répulsives qui les maintiennent stables. Dans ce cas, l’agrégation irréversible 

des particules est due aux forces attractives de van der Waals. La seconde consiste à ajouter 

dans la solution un agent pontant capable de s’adsorber spécifiquement ou non-

spécifiquement à la surface des particules [Furst, 1998], [Philip, 1997], [Philip, 1999], 

[Goubault, 2005], [Koenig, 2005], il est alors possible de coller entre elles les sphères 

adjacentes. Dans les deux cas, le résultat final est un filament irréversible : l’agitation 

thermique n’est plus suffisante pour disperser les particules lorsque le champ magnétique est 

coupé. 

Goubault et al. [Goubault, 2003] ont récemment montré que des chaînes irréversibles formées 

selon la seconde méthode sont flexibles, leur flexibilité dépendant alors du type d’agent 

pontant les particules. À partir de cette constatation, Goubault et al. ont développé une 

technique qui permet de mesurer la rigidité du filament magnétique. Cette rigidité étant 

intimement liée à la nature du lien pontant les sphères, il est possible d’en déduire une mesure 

de la rigidité de celui-ci. 

Cette partie est essentiellement dédiée aux filaments magnétiques : nous décrivons d’abord 

leur fabrication, puis leur modélisation, enfin nous décrirons leur comportement sous champ 

magnétique. 
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III.2.2. Fabrications des chaînes 

Deux types de fabrication de chaînes irréversibles sont présentés ici. Dans le premier cas, 

l’agent pontant est un polymère : l’acide polyacrylique (PAA). Son adsorption est non-

spécifique. De telles chaînes ont été utilisées pour l’étude du comportement de filaments 

flexibles sous champ magnétique (partie III.2.). Dans le second cas, l’agent pontant est une 

molécule d’ADN dont l’adsorption est spécifique. Ces chaînes ont été principalement utilisées 

pour créer les nageurs que nous étudierons dans la partie III.6. 

III.2.2.a. Chaînes « PAA » 

Les particules magnétiques utilisées sont des particules V2G de la société Ademtech de rayon 

a=375nm. Elles sont dispersées dans une phase aqueuse contenant du PAA (Mw=250000 

g/mol) à 0.1% et un surfactant non ionique, du NP10 à 0.1% en masse. Peu soluble dans l’eau, 

le PAA en solution s’adsorbe à la surface des particules. L’adsorption est rapide au début, un 

équilibre est atteint au bout d’une dizaine d’heures [Cohen-Tannoudji, 2005], [Goubault, 

2005]. 

Deux mécanismes expliquent le collage entre les particules. Si le champ est appliqué 

longtemps après avoir mélangé les particules et le polymère, l’équilibre thermodynamique est 

atteint. Le taux d’adsorption du polymère a atteint sa valeur d’équilibre. Si les chaînes sont en 

bon solvant alors les forces entre particules sont répulsives. Lorsque le champ est appliqué, 

les particules se rapprochent, une pression osmotique déplaçant les polymères loin des 

surfaces en regard. Localement les surfaces s’appauvrissent en polymères ; ceux-ci 

s’adsorbent alors et pontent les deux surfaces. Dans notre cas, le champ est appliqué peu de 

temps après avoir mis les particules et le PAA en solution. La surface des particules est peu 

recouverte et les particules sont proches les unes des autres : une même chaîne de polymère 

s’adsorbe alors sur deux particules à la fois et les ponte.  

III.2.2.b. Chaînes « ADN » 

Les particules magnétiques utilisées sont des particules MyOne de la société Dynal, de rayon 

a=500nm. Elles sont recouvertes d’une couche de polymère sur laquelle a été greffée de la 

streptavidine. Les agents pontants pour ces chaînes sont des molécules d’ADN (315 paires de 

base, 100nm de longueur) possédant une biotine aux deux extrémités. Lorsque les particules 

sont alignées, l’ADN s’accroche, par ses deux extrémités biotinylées, aux streptavidines 

présentes à la surface des particules. Contrairement aux chaînes PAA, le mécanisme 
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Figure 69 : pontage de polymère PAA entre des particules magnétiques. Sous champ, les particules sont 

suffisamment proches pour que le polymère s’adsorbe sur deux particules à la fois, formant ainsi une 

structure filamentaire permanente et flexible. 

 

d’adsorption de l’agent pontant est lié à l’adhésion spécifique entre groupements biotines et 

streptavidines. Il convient de remarquer qu’il est possible de modifier la flexibilité de ce type 

de chaînes en jouant sur le nombre de molécules d’ADN par particule, ou en modifiant la 

longueur du brin d’ADN [Koenig, 2005]. 

 

 

Figure 70 : pontage de particules magnétiques adjacentes par l’ADN biotinylé. Les particules sont 

couvertes de streptavidine. Les biotines aux deux extrémités de l’ADN s’attachent de manière 

biospécifique aux streptavidines des deux particules adjacentes, ce qui permet aussi de créer un filament 

permanent magnétique et flexible. 
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III.2.2.c. Montage expérimental pour la fabrication des chaînes 

Les solutions contenant les particules magnétiques et l’agent pontant sont préalablement 

préparées dans un tube Eppendorf. La solution est ensuite prélevée dans un capillaire de 

section rectangulaire afin de pouvoir observer son contenu au microscope sans que les parois 

du capillaire ne déforment l’image. Le capillaire est ensuite plaqué sur une lame de 

microscope placée dans l’entrefer d’un électroaimant. En réglant l’intensité du courant 

traversant l’électro-aimant, il est possible d’appliquer un champ allant de 0T à 1T.  

 

 

Figure 71 : électroaimant et alimentation. 

 

Figure 72 : chaînes permanentes, le champ est 

supprimé, mais les particules ne se redispersent pas.

Pour former les chaînes, il suffit d’appliquer un champ relativement faible de l’ordre de 

10mT, pendant quelques dizaines de minutes. On peut alors observer des chaînes permanentes 

comme sur la Figure 72. 

 

III.2.3. Observation de la flexibilité des chaînes 

Le but de ce paragraphe est d’illustrer qualitativement par deux expériences différentes, le fait 

que les chaînes permanentes formées sont effectivement flexibles. Les phénomènes présentés 

ici ont été observés aussi bien sur les chaînes « PAA » que sur les chaînes « ADN ». 

III.2.3.a. Montage expérimental sous microscope 

La Figure 73 montre le montage expérimental que nous avons conçu. On place dans un 

microscope droit la lame de verre sur laquelle est posé le capillaire contenant les chaînes 

préalablement formées. L’observation s’effectue à travers l’objectif placé au-dessus de la 

lame de verre. Deux objectifs ont été utilisés dans les expériences, selon le grossissement 

voulu ou le champ d’observation souhaité : le premier est un objectif de grossissement x40, le 
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second est un objectif à immersion à huile de grossissement x100. La lame de verre se trouve 

alors au centre d’un ensemble de 4 bobines enroulées autour d’un noyau de mumétal. Ces 

bobines sont disposées à 90° les unes par rapport aux autres. Les alimentations permettent de 

faire passer un courant continu dans deux d’entre elles, créant ainsi un champ magnétique 

statique Bc, et un courant alternatif ou continu dans les deux autres, créant ainsi un champ 

magnétique Ba orthogonal à Bc. Le caractère flexible des chaînes est alors qualitativement mis 

en évidence à l’aide de deux expériences. 

 

 

Figure 73 : montage expérimental permettant d’observer sous champ magnétique le comportement des 

chaînes magnétiques flexibles. 

 

III.2.3.b. Chaînes magnétiques flexibles sous champ oscillant 

La première expérience consiste à aligner initialement le filament magnétique par le champ 

Bc. Le champ orthogonal Ba est appliqué ensuite ; il varie sinusoïdalement dans le temps, et 

son amplitude est choisie plus faible que celle de Bc. 

La succession de photos de la Figure 74 met en évidence le caractère flexible de la chaîne 

formée : la chaîne se tord aux deux extrémités pour tenter de suivre le champ magnétique. La 

chaîne est donc flexible puisqu’elle ne pivote pas en bloc comme le ferait un bâton rigide. 
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Figure 74 : comportement d’une chaîne magnétique flexible sous un champ oscillant. Les flèches 

représentent le champ magnétique. Longueur du filament 80µm, Bc=9mT, Ba=8mT, f=20Hz. 

III.2.3.c. Basculement d’une chaîne flexible   

L’expérience consiste à aligner préalablement les chaînes parallèlement au champ magnétique 

Bc, puis à appliquer brusquement un champ magnétique statique orthogonal à Bc d’amplitude 

grande devant celle de Bc, typiquement Bc=1,2mT, et Ba est supérieur à 10mT. Dans certains 

cas, la chaîne ne bascule pas en bloc comme le ferait un filament rigide, mais prend la forme 

d’épingle comme le montre la Figure 75. Ceci met bien en évidence le caractère « flexible » 

des chaînes formées. Nous expliquerons plus loin l’origine de cette instabilité en épingle. 

 

Figure 75 : déstabilisation d’un ensemble de filaments de PAA, les petites chaînes basculent en bloc (r) ou 

bien basculent en formant une ou plusieurs arches (h et s). Images prises par P. Jop.  
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III.2.3.d. Conclusion 

L’objet microscopique formé est donc à la fois magnétique et flexible. Son comportement 

sous champ présente des caractéristiques spécifiques. Afin de pouvoir étudier ces 

caractéristiques plus précisément, nous avons développé un modèle permettant de décrire la 

dynamique des chaînes, puis de le comparer à certaines expériences. Ce modèle est décrit 

dans la partie suivante. 

 

III.3. Filaments sous champ magnétique : équations générales  

III.3.1. Introduction 

Le comportement de filaments flexibles magnétiques a déjà été modélisé [Cebers, 2004; 

Shcherbakov, 2004] à la suite de l’analyse qualitative de Goubault et al [Goubault, 2003]. 

L’approche de Cebers et al. consiste à écrire l’énergie du filament en incluant les termes 

d’énergie élastique, d’énergie magnétique et un multiplicateur de Lagrange qui permet de 

tenir compte du caractère inextensible du filament. En écrivant la variation d’énergie du 

filament par rapport à une variation de la position du filament, Cebers et al. font apparaître les 

différents termes correspondant aux forces normales et tangentielles. Ils écrivent l’équilibre 

des forces et des moments, et établissent les équations du mouvement du filament. Le modèle 

proposé ici est légèrement différent dans la mesure où nous cherchons à calculer directement 

les forces et les couples appliqués. Ce modèle a été réalisé en collaboration avec Howard 

Stone et Marcus Roper de l’université de Harvard (Boston, Etats-Unis) et Marc Fermigier 

(PMMH, ESPCI). Il décrit le comportement magnétique de ces particules, et prévoit 

l’expression du couple exercé par le champ extérieur sur le filament (3.13). Ce modèle 

suppose que la distance entre les particules est constante quel que soit le champ magnétique 

appliqué. À partir de l’équation décrivant l’équilibre des moments et des forces qui s’exercent 

sur un élément infiniment petit du filament, il est possible d’établir deux équations 

différentielles couplées ((3.26) et (3.27)) et de les résoudre. Le comportement du filament est 

entièrement déterminé. Les conditions aux limites (3.30) expriment le fait qu’il n’y a ni 

forces, ni moments appliqués aux deux extrémités du filament. 

III.3.2. Description géométrique du filament 

Nous considérons ici un filament composé typiquement de plusieurs dizaines de particules 

collées entre elles. Notons a le rayon des particules. Selon le type de chaînes formées, a vaut 
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375 ou 550nm. Soit 2L la longueur totale du filament. Le mouvement du filament s’effectue 

dans un plan, ce qui permet de définir un repère orthogonal (x, y). Soit z le vecteur orthogonal 

au plan (x, y) choisi de telle façon que (x, y, z) soit direct. Les vecteurs s et n sont 

respectivement les vecteurs tangents et normaux au filament. Soit s l’abscisse curviligne le 

long du filament ; θ (s) désigne l’angle entre la tangente au filament et l’axe x. φ correspond à 

l’angle entre le champ magnétique extérieur Be, imposé expérimentalement, et l’axe x. Be est 

la résultante de deux champs magnétiques Bc et Ba : Bc est un champ constant dans le temps et 

orienté parallèlement à l’axe x, Ba est orienté perpendiculairement à Bx selon l’axe y. Selon 

les expériences, Ba est constant ou varie sinusoïdalement dans le temps.  

 

 

Figure 76 : représentation schématique d’un filament magnétique flexible et définition des notations. Le 

champ Be est le champ résultant de la superposition d’un champ Bc orienté parallèlement à (Ox) et d’un 

champ Ba orthogonal à Bc parallèle à (Oy). 

 

III.3.3. Description des propriétés magnétiques du filament 

Les particules étant superparamagnétiques, elles acquièrent une aimantation lorsqu’elles sont 

soumises à un champ magnétique B. L’aimantation m de la particule est reliée au champ 

magnétique par :  

 3

0

4
3

aπ χ
μ

=
Bm  (3.10) 

où μ0=4π10-7H/m est la perméabilité magnétique dans le vide et χ la susceptibilité 

magnétique du matériau. La valeur de χ, donnée par le fournisseur, est obtenue par des 

mesures de Squid (paragraphe II.5.7). Dans l’équation (3.10), la susceptibilité est une 

grandeur scalaire. Or il est tout à fait possible que cette grandeur soit de nature tensorielle. À 
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l’heure actuelle, il n’existe pas de caractérisation complète des propriétés du tenseur 

d’anisotropie des particules magnétiques. Il est en outre probable que ces propriétés 

dépendent des particules et de la manière dont elles ont été fabriquées. En l’absence de 

données, nous supposons que la susceptibilité est une grandeur scalaire. 

Le champ magnétique appliqué Be est la résultante d’un champ statique Bc parallèle à la 

direction x et d’un champ magnétique orthogonal Ba qui varie sinusoïdalement dans le temps, 

Ba=Basin(ωt). Exprimons le moment magnétique m d’une particule dans un  filament. Ce 

moment n’est pas directement proportionnel au champ extérieur Be, car le champ vu par une 

particule correspond au champ extérieur modifié par le champ dipolaire créé par les particules 

adjacentes. Le moment dipolaire d’une particule se décompose suivant les vecteurs s et n, 

m=mss+mnn. Le champ dipolaire créé par une particule à une distance r dans sa direction 

tangentielle s est donné par 0 3

(2 )
4
s nm m

r
μ

π
−

=dip
s nB . Comme ce champ dipolaire décroît 

rapidement, nous ne considérons dans la suite que le champ créé par les deux plus proches 

voisins d’une particule. Ceci permet d’en déduire l’équation : 

 3
0 0 3

24
3 16

s nm ma
a

μ π χ μ
π

⎛ ⎞−
= +⎜ ⎟

⎝ ⎠
e

s nm B  (3.11) 

qui, après résolution, donne les expressions des deux composantes du moment magnétique : 

 
3 3
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4 4
3 3et
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6 12

s n

s n

a B a B
m m

π χ π χ

χ χμ μ
= =

⎛ ⎞ ⎛ ⎞− +⎜ ⎟ ⎜ ⎟
⎝ ⎠ ⎝ ⎠

 (3.12) 

où le champ magnétique extérieur Be est décomposé selon les deux vecteurs t et s. Les 

expressions des deux composantes Bs et Bn sont Bs=Becos(φ-θ) et Bn= Besin(φ-θ). Le moment 

magnétique de chaque particule n’est donc pas parallèle à la direction du champ extérieur. 

L’angle entre le champ extérieur et le moment magnétique vaut approximativement 8° si 

s nB B≈  et si χ=1. Connaissant l’expression du moment magnétique m en s, on en déduit 

l’expression du couple magnétique par unité de longueur exercé sur le filament magnétique 

(voir [Pérez, 1997]): 

 
( )( )2 2 2 2 2 2

0
2 2

0 0

sin 2 ( , ; )1
2 12 61 1

12 72 12 72

φ θπ χ π χ θτ
χ χ χ χμ μ

−
= ∧ = =

− − − −

e ca B a B S t b
a em B z z  (3.13) 
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où S est une grandeur sans dimension, dans laquelle apparaissent la dépendance temporelle et 

les caractéristiques géométriques du champ extérieur appliqué. 

 2 2
0 0

1sin( )cos(2 ) (1 sin ( ))sin(2 )
2

S b t b tω θ ω θ= − −  (3.14) 

avec : 

 0
a

c

Bb
B

=  (3.15) 

Nous commettons une erreur systématique en ne considérant que les deux plus proches 

voisins pour calculer le moment magnétique d’une particule. L’erreur est de l’ordre de 

ζ(3)=1.20 comme nous l’avons vu dans le chapitre II [Zhang, 1995]. 

 

III.3.4. Équations du mouvement 

Le nombre de Reynolds associé au mouvement transverse du filament est 
2

510e
aR ω

ν
−= ≈ . 

Ce nombre étant faible devant 1, nous négligeons tout effet inertiel du fluide entourant le 

filament. Les seules forces exercées par le fluide sur le filament sont les forces visqueuses. 

Les filaments ayant une longueur grande devant leur diamètre, nous appliquons les résultats 

de la théorie des corps allongés (paragraphe III.1.1.a) pour calculer les coefficients de traînée 

visqueuse. Dans la suite, Λ et N désignent les valeurs respectives des forces tangentielles et 

normales au niveau de la section du filament, à l’abscisse curviligne s. vs et vn sont les 

composantes de la vitesse du filament en s dans le repère de Frenet. L’équilibre des forces 

s’appliquant sur une longueur infinitésimale ds du filament donne : 

 ( ) ( )s nN v v
s

Λ ζ α∂
+ = +

∂
n s s n&  (3.16) 

ζ &  est le coefficient de traînée visqueuse par unité de longueur pour un mouvement parallèle 

à la plus grande longueur. α est un facteur d'anisotropie  qui provient de la théorie des corps 

allongés. Celle-ci prévoit que, pour un objet de grand rapport d’aspect L/a, suffisamment 

grand pour que 2log 1⎛ ⎞
⎜ ⎟
⎝ ⎠

�L
a

, et situé loin de toute paroi, on a : 2
2log L
a

πηζ =
⎛ ⎞
⎜ ⎟
⎝ ⎠

&  où η est la 

viscosité du fluide et α =2. La présence d'une paroi modifie essentiellement le terme au 

dénominateur [Brennen et al,]. 
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Figure 77 : bilan des forces internes s’exerçant sur une portion infiniment petite d’un filament magnétique 

flexible. 

L’équilibre des moments appliqués sur l’élément de longueur ds conduit à l’équation : 

 
s

∂
+ + ∧ =

∂
Mτ s N 0  (3.17) 

Cette dernière équation permet de relier le couple magnétique τ, calculé au paragraphe III.3.3 

(équation (3.13)), au moment M de rappel élastique lié à la courbure de la chaîne et au couple 

dû aux forces normales s’exerçant sur la section du filament ∧s N . L’expression du moment 

de courbure M est connue et vaut κ= bKM z , où Kb est la rigidité de courbure qui caractérise 

la flexibilité du filament et 
s
θκ ∂

=
∂

est la courbure du filament, c’est-à-dire l’inverse du rayon 

de courbure du filament en s. Rappelons les deux formules de Serret-Frénet : 

 et
s s

κ κ∂ ∂
= = −

∂ ∂
s nn s  (3.18) 

En projetant l’équation (3.16) sur les vecteurs tangentiels et normaux du repère de Frénet : 

 sv N
s
Λζ κ∂

= −
∂

 (3.19) 

 n
Nv
s

αζ κΛ∂
= +

∂
 (3.20) 

L’équilibre des moments donne : 

 
2

2bN S K
s
θΓ ∂

= − −
∂

 (3.21) 
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avec 
2 2 2

2

06 1
12 72

ca Bπ χΓ
χ χμ

=
⎛ ⎞

− −⎜ ⎟
⎝ ⎠

. Le filament étant inextensible, s.s=1, donc . 0d
dt

=
ss . On montre 

en outre que : 

 s n
n s

v vd d v v
dt ds s s

κ κ
⎛ ⎞ ⎛ ⎞∂ ∂

= = − + +⎜ ⎟ ⎜ ⎟∂ ∂⎝ ⎠ ⎝ ⎠

s v s n  (3.22) 

 

 

Figure 78 : schéma conduisant à l’équation (3.22). 

 

La dérivée du vecteur tangent étant toujours orthogonale au vecteur tangent lui-même, la 

parenthèse de gauche dans l’équation (3.22) s’annule, donc s
n

v v
s

κ∂
=

∂
. En dérivant l’équation 

(3.19)  par rapport à s, on obtient une expression de vn que l’on peut remplacer dans l’équation 

(3.20). En remplaçant N par son expression obtenue dans (3.21), on aboutit à l’équation : 

 ( )
2 2

2
2 21 bK S

s s s s
Λ κ θα κ Λ α κ α Γ

⎛ ⎞∂ ∂ ∂ ∂⎛ ⎞= − + + +⎜ ⎟⎜ ⎟∂ ∂ ∂ ∂⎝ ⎠⎝ ⎠
 (3.23) 

Le filament étant inextensible :  

 d
dt t

θ∂
=

∂
s n  (3.24) 

En ne gardant que θ  et Λ comme inconnues, l’équation (3.20) devient : 

 ( ) 2 2
2

2 2bK S
t s s s s

κΛθ Λ θαζ ακ ακ Γ
∂ ⎛ ⎞⎛ ⎞∂ ∂ ∂ ∂

= + + − +⎜ ⎟⎜ ⎟∂ ∂ ∂ ∂ ∂⎝ ⎠⎝ ⎠
 (3.25) 
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Les équations (3.23) et (3.25) constituent un ensemble de deux équations couplées à deux 

inconnues. En adimensionnant le temps et l’espace par ss
L

=� , t tω=� , et les contraintes par 

2
bK

L
, les équations du mouvement sont transformées en : 

 ( )
22 2 2

02 2 21 ( , ; )nM S t b
s s s s s s
Λ θ θ θ θα Λ α α θ

⎛ ⎞⎛ ⎞∂ ∂ ∂ ∂ ∂ ∂⎛ ⎞= − + + +⎜ ⎟⎜ ⎟⎜ ⎟∂ ∂ ∂ ∂ ∂ ∂⎝ ⎠ ⎝ ⎠⎝ ⎠
 (3.26) 

 ( ) ( )
22 2 2

4
02 2 21 , ;θ θ θ Λ θ θΛ α α θ

⎛ ⎞⎛ ⎞∂ ∂ ∂ ∂ ∂ ∂ ∂⎛ ⎞= + + + − +⎜ ⎟⎜ ⎟⎜ ⎟⎜ ⎟∂ ∂ ∂ ∂ ∂ ∂ ∂⎝ ⎠ ⎝ ⎠⎝ ⎠
p nS M S t b

t s s s s s s
 (3.27) 

où toutes les grandeurs sont sans dimension. Sp et Mn sont deux nombres qui interviennent 

dans la description physique du système. Mn est le nombre « magnétoélastique » : il 

correspond au rapport des forces magnétiques aux forces élastiques. Son expression est : 

 
2 2

2

0

( )

6 1
12 72

c
n

b

a B LM
K

π χ
χ χμ

=
⎛ ⎞

− −⎜ ⎟
⎝ ⎠

 (3.28) 

Pour un champ magnétique donné, Mn tend vers zéro pour un filament très rigide et devient 

grand devant 1 pour un filament très « mou ». Le second nombre sans dimension Sp est le 

« Sperm Number » (paragraphe III.1.1.b). Il correspond au rapport des forces de frottement 

visqueux aux forces élastiques. Son expression est : 

 
1

4αζω⎛ ⎞
= ⎜ ⎟

⎝ ⎠
p

b

S L
K

 (3.29) 

À viscosité et longueur de chaîne données, Sp tend vers 0 pour un filament très rigide et 

devient grand devant 1 pour un filament très flexible. Il ne reste enfin plus qu’à déterminer les 

conditions aux limites. Si les deux extrémités sont libres, les forces normales et tangentielles 

et le moment de courbure s’annulent en s=+/-1. Ainsi : 

 ( )
2

2 1
1 1

0, , 0 et 0θ θ θ Λ
=±

=± =±

∂ ∂
= + = =

∂ ∂ n s
s s

M S t
s s

 (3.30) 
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III.3.5. Conclusion 

Les équations établies dans le paragraphe précédent ((3.26), (3.27) et (3.30)) sont les 

équations générales qui décrivent le comportement dynamique de chaînes magnétiques 

flexibles. Nous utilisons ces équations dans la suite du mémoire. Seules les conditions aux 

limites changent. Le paragraphe suivant est consacré au comportement des filaments dans le 

cas particulier où le champ appliqué est statique. En partant des équations générales 

précédentes, écrites dans des géométries simples, nous nous efforçons de vérifier 

expérimentalement les prédictions du modèle. 

 

III.4. Chaînes magnétiques flexibles et champ magnétique statique 

III.4.1. Instabilité en épingle : étude théorique 

III.4.1.a. Instabilité en épingle simple et flexibilité 

Considérons d’abord une épingle à une seule arche. Lorsque le champ magnétique extérieur 

augmente, le rayon de courbure au niveau du centre de l’arche diminue et les deux bras de 

l’épingle se rapprochent (Figure 79). Inversement, la diminution du champ magnétique 

extérieur entraîne une augmentation du rayon de courbure et les deux bras de l’épingle 

s’écartent.  

 

 

Figure 79 : évolution de la forme de l’épingle quand le champ magnétique augmente. 

 

D’un point de vue énergétique, l’épingle est magnétiquement stabilisée lorsque les dipôles 

magnétiques sont alignés. L’énergie magnétique tend donc à diminuer le rayon de courbure. 

Une certaine quantité d’énergie élastique est cependant accumulée dans l’arche. La 

diminution du rayon de courbure tend à augmenter l’énergie élastique stockée à cet endroit. 

L’équilibre de ces deux contributions détermine la forme de l’épingle. Connaissant les 
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propriétés magnétiques du filament, il est possible de déterminer ses propriétés élastiques en 

étudiant l’évolution de la forme de l’épingle en fonction du champ magnétique. En effet, 

(3.16), (3.19), (3.20) et (3.21) montrent que : 

 
2

2
1

0, 0, sin(2 ), et 0
2 s

n

s

MN
s
θ θΛ θ

=±

∂ ∂
= = = =

∂ ∂
 (3.31) 

On pose 
2
πΘ θ= −  ; (3.31) devient : 

 
2

2
1

2 sin(2 ), et 0
2 s

n

s

M
s
Θ ΘΘ

=±

∂ ∂
= =

∂ ∂
 (3.32) 

(3.32) s’intègre analytiquement dans le cas de longues épingles. En multipliant (3.32) par Θ�  

et en intégrant, il vient : 

 ( )
21 cos 2

2 4
nM cte

s
Θ Θ∂⎛ ⎞ = − +⎜ ⎟∂⎝ ⎠

 (3.33) 

Dans le cas des longues épingles, 
1

1

0
s
ΘΘ

±
±

∂
= =

∂
, donc 

4
nMcte = . Ainsi : 

 sinMn
s
Θ Θ∂

= −
∂

 (3.34) 

sachant que ( )0 0sΘ = = , cela conduit à : 

 ( )n- M2arctg e sΘ =  (3.35) 

La courbure maximale de l’épingle est calculée à l’aide de (3.35) et montre que : 

 max 2= nC M  (3.36) 

On déduit de (3.35) le paramétrage suivant pour la courbe décrivant la forme de l’épingle : 

 
( )

( )( )

2( ) arctg
2

1( ) ln cosh

nM s

n n

n

n

x s e
M M

y s M s
M

π −⎧ = −⎪
⎪
⎨
⎪ =
⎪
⎩

 (3.37) 

La distance entre les deux brins de l’épingle Δ est donc reliée à Mn par la relation : 

 pour 1n

n

M
M
πΔ = >>  (3.38) 
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La grandeur la plus simple à mesurer est l’écart entre les brins. À partir de cette mesure, nous 

en déduisons la courbure maximale de l’épingle donnée par : 

 max
2π
Δ

=C  (3.39) 

III.4.1.b. Instabilité et apparitions de modes 

Intéressons-nous tout d’abord à l’expérience montrant la formation d’épingles (Figure 75). 

Considérons un ensemble de filaments de différentes tailles alignés dans une même direction 

par le champ Bc. On applique brusquement un champ orthogonal dont l’amplitude Ba est 

grande devant Bc. Le comportement des chaînes qui basculent pour s’aligner avec Ba varie 

alors selon la longueur des chaînes observées. Les « petites » chaînes pivotent en bloc tandis 

que les chaînes plus grandes basculent en formant une épingle à une seule arche ou même des 

structures à plusieurs arches (Figure 75). Nous appellerons mode N le mode correspondant à 

une déstabilisation d’un filament pour former N arches. Voyons d’abord, d’un point de vue 

théorique, ce qui permet de décrire l’existence de ces modes. 

En l’absence de fréquence de forçage, le temps caractéristique qui apparaît dans le système est 
4ζτ α=

b

L
K

. Initialement le filament est supposé aligné dans la direction du champ, qui est 

brutalement basculé dans la direction orthogonale au filament. L’équation (3.23) montre que 

Λ est du second ordre en θ. En supprimant les termes d’ordre supérieur à 1, et en 

adimensionnant le temps par τ, et l’espace par  L, (3.25) est transformée en : 

 ( ) ( )
4 2 2

2 2
0 0 04 2 2

1 1

1 avec 1 0
s s

θ θ θ θ θ θ
=± =±

∂ ∂ ∂ ∂ ∂
= − − − = + − + =

∂ ∂ ∂ ∂ ∂n n n
s s

M b M b M b
t s s

(3.40) 

On recherche ensuite des solutions de la forme ˆ( , ) ( ) ts t s eβθ θ=  ; θ̂  est solution de 

l’équation : 

 ( )
4 2

2
04 2

ˆ ˆ ˆ1θ θ βθ∂ ∂
+ − = −

∂ ∂nM b
s s

 (3.41) 

Une solution particulière de la forme jqsAeΘ =  est solution de (3.41) si : 

 ( )( )2 2 2
0 1 β− − − =nq q M b  (3.42) 

Si l’on trace β en fonction de q à partir de la relation de dispersion (3.42), on obtient la courbe 

représentée sur la Figure 80. Pour q<qc, le taux de croissance β est positif, ce qui prouve que 

le filament se déstabilise. On remarque aussi qu’il existe un taux de croissance maximum pour 
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( ) ( )22 22

00
max max

11
et

2 42
β

−−
= = =

nnc
M bM bqq  (3.43) 

Dans la suite, nous allons essentiellement nous intéresser à la valeur de qc à partir de laquelle 

la déstabilisation survient.  

  

 

Figure 80 : représentation de la relation de dispersion. 

 

La solution générale de (3.40) est de la forme : 

 
4

1

ˆ ijq s
i

i
A eθ

=
= ∑  (3.44) 

où q1, q2, q3, q4 sont les solutions de (3.42) et où A1, A2, A3, A4 sont les amplitudes des 

solutions particulières. L’expression générale donnant qi est : 

 ( ) ( )22 2 2
0 0

1 1 1 4
2

β⎛ ⎞= ± − ± − −⎜ ⎟
⎝ ⎠

i n nq M b M b  (3.45) 

 (3.42) montre que si q est solution, -q l’est aussi. En outre θ̂  étant une fonction réelle, si l’on 

choisit :  

 ( ) ( )22 2 2
1 2 0 0

1-  1 1 4
2

β⎛ ⎞= = = − − − −⎜ ⎟
⎝ ⎠

n nq q q M b M b  (3.46) 

 ( ) ( )22 2 2
3 4 0 0

1- 1 1 4
2

β⎛ ⎞= = = − + − −⎜ ⎟
⎝ ⎠

n nq q Q M b M b  (3.47) 

alors, 1 2 3 4etA A A A A B= = = = . (3.44) est donc transformée en : 

 ˆ jqs jqs jQs jQsAe Ae Be Beθ − −= + + +  (3.48) 
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La symétrie de (3.41) montre que θ̂  peut s’écrire comme la somme de deux fonctions, l’une 

paire, l’autre impaire, et toutes deux sont solutions de (3.41). La solution paire ˆ
pθ  et la 

solution impaire îθ  ont pour expressions : 

 ˆ cos( ) cos( )p A qs B Qsθ = +  (3.49) 

 ˆ sin( ) sin( )i A qs B Qsθ = +  (3.50) 

Pour les modes de plus grand taux de croissance, les équations (3.46) et (3.47) montrent que 

q=Q. Au seuil de l’instabilité, où β=0, d’après (3.46) et (3.47), q=0 et ( )2
0 1nQ M b= − . En 

réintroduisant les solutions ˆ
pθ  et îθ  dans les conditions aux limites de (3.40) on constate 

immédiatement que les modes impairs ne peuvent satisfaire les conditions aux limites ; seules 

les modes pairs le peuvent. Les conditions aux limites ne peuvent alors être satisfaites que si :  

 solution paire : Q nπ=  (3.51) 

ce qui se résume par : 

 
2
π

= =c
NQ q  (3.52) 

où N est le nombre d’arches, ce qui mène aux valeurs critiques de Mn données par : 

 
( ) ( )

( )

2 2 22
0

2
0

1

2 6 1 12 72

π χπ
μ χ χ

−⎛ ⎞= =⎜ ⎟ − −⎝ ⎠

c
nc

b

a B L bNM
K

 (3.53) 

On peut donc définir à partir de (3.53) une longueur « magnétique » Lm donnée par : 

 
( )

( ) ( )

2
0

2 2
0

1 12 723
2 1

b
m

c

K
L

a B b

μ χ χπ

χ

− −
=

−
 (3.54) 

Étant donné un mode N et un champ magnétique Bc, un filament de longueur 2L peut se 

déstabiliser dans le mode N seulement si L>NLm. Ces calculs nous permettent de décrire ce 

qui arrive au niveau du filament au début de l’instabilité. Ils font apparaître une longueur 

caractéristique, que nous avons appelée longueur « magnétique » et qui donne une idée de la 

longueur sur laquelle la chaîne se courbe sous l’effet du champ magnétique. Les modes que 

nous observons dans nos expériences (Figure 91) résultent de cette instabilité, considérée aux 

temps longs, alors que le modèle présenté ne concerne que les temps courts ; néanmoins il est 

très probable qu’il existe un lien entre les deux régimes. C’est ce que nous étudions 

expérimentalement après avoir résumé les résultats donnés par l’analyse de stabilité linéaire 

dans les diagrammes de stabilité N-Mn ou N-L/Lm. 
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Figure 81 : diagramme n-Mn montrant les zones où 

l’instabilité en épingles a lieu. 

 

Figure 82 : diagramme n-L/Lm montrant les zones 

où l’instabilité en épingle a lieu. 

 

III.4.2. Instabilité en épingle : étude expérimentale 

III.4.2.a. Mesure de flexibilité 

Les premières mesures de flexibilité de chaînes magnétiques ont été réalisées par Goubault et 

al. [Goubault, 2003] et Biswal et al. [Biswal, 2003]. Les chaînes « PAA » sont fabriquées sous 

un champ magnétique constant de 30mT pendant 15min puis sont déstabilisées. Enfin, on ne 

s’intéresse qu’aux épingles simples. 

Les expériences réalisées consistent à former des épingles identiques à celles de la Figure 79. 

On mesure par traitement d’image la distance entre les deux bras de l’épingle en fonction du 

champ magnétique. On en déduit la courbure maximale Cmax, qui, selon notre modèle, doit 

varier comme nM . Comme 
2 2

2

χ
γ

∼n
BM , où 

2

1
12 72
χ χγ = − − , nous reportons la courbure 

Cmax en fonction de χB/γ. Si la théorie présentée auparavant est correcte, une telle 

représentation doit donner une droite passant par (0,0), dont la pente est directement reliée à 

l’élasticité du filament considéré. La Figure 83, obtenue pour un filament d’ADN, et la Figure 

85, obtenue pour un filament de PAA, montrent que la relation n’est pas linéaire, mais plutôt 

affine, ceci dans toutes les mesures de filament. La raison pour laquelle l’extrapolation à 

champ nul ne passe par zéro est probablement que les joints de PAA ou d’ADN se réarrangent 
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entre les billes durant la mesure, créant ainsi un objet qui n’a plus une courbure nulle à champ 

nul. C’est ce que nous constatons expérimentalement dès qu’une mesure a été effectuée. 

Lorsque le champ est supprimé, la chaîne ne revient pas à une position rectiligne mais 

présente une courbure résiduelle. Pour l’illustrer, nous montrons sur la Figure 83 la droite 

courbure-champ obtenue pour des chaînes dont la molécule pontante est l’ADN. La courbure 

à champ nul varie typiquement entre 0.1µm-1 et 0.2µm-1
.  La Figure 84 montre une chaîne 

créée dans les même conditions, après la mesure, quand le champ est remis à zéro. La 

courbure résiduelle sur cette photo vaut 0.13µm-1, ce qui est en accord avec la courbure à 

champ nulle extrapolée sur la Figure 83 (la courbe courbure-champ représentée est mesurée 

sur un filament qui n’est pas celui de la Figure 84). 

Figure 83 : relation affine entre la courbure 

maximale d’une épingle et le champ magnétique 

appliqué pour une chaîne ADN (Kb=2.6.10-22J.m). 

Figure 84 : courbure résiduelle d’un filament à 

champ magnétique nulle. 

 

Nous considérons que la pente de la droite représentant la courbure maximale en fonction de 

χB/γ nous renseigne effectivement sur l’élasticité. La Figure 86 montre les mesures 

d’élasticité et de courbure à l’origine effectuées sur huit filaments de PAA différents dans les 

mêmes conditions. Cette figure montre que l’élasticité mesurée peut varier d’un facteur 2 

suivant le filament mesuré. Cette variabilité dans les mesures est attribuée au fait que l’auto-

assemblage ne mène pas à la formation de filaments uniformes. Notons enfin qu’il est 

possible de faire varier la flexibilité des chaînes ADN assez simplement. En effet, celle-ci 

étant due à la présence d’ADN entre les particules, il suffit de faire varier le nombre d’ADN 
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par particule en solution pour moduler la flexibilité des chaînes (Figure 87). Ces figures 

montrent que l’élasticité des chaînes diminue quand le nombre de liens augmente. La 

courbure résiduelle est d’autant plus grande que le nombre de lien est faible (Figure 88). Nous 

résumons ci-dessous les valeurs de flexibilité mesurées pour les différents types de chaîne. 

Filaments PAA : 24(6.3 2.3).10 J.mbK −= ±  

Filaments ADN avec 8.4.104
 ADN/particule en solution : 22(3.3 1.6).10 J.m−= ±bK  

Filaments ADN avec 8.4.103
 ADN/particule en solution : 23(3.6 2.6).10 J.m−= ±bK  

 

Figure 85 : relation affine entre la courbure 

maximale d’une épingle et le champ magnétique 

appliqué pour une chaîne PAA (Kb=2.6.10-22J.m). 

 

Figure 86 : élasticité et courbure à l’origine de 

filaments de PAA. 

 

Figure 87 : élasticité de filaments d’ADN pour deux 

quantités différentes d’ADN par particule. 

 

Figure 88 : courbure résiduelle de filaments d’ADN 

pour deux quantités différentes d’ADN par 

particule. 
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III.4.2.b. Étude des modes de l’instabilité 

La Figure 91 montre le type de structure multi-arches que l’on peut observer lorsque de longs 

filaments ont basculé. Guidés par l’étude exposée précédemment, nous avons représenté des 

diagrammes N-L analogues à celui de la Figure 82. Les chaînes placées sous le microscope 

sont d’abord alignées dans une direction à l’aide d’un faible champ magnétique (Bc=1.4mT). 

On  superpose alors le champ orthogonal. 4 valeurs différentes ont été utilisées (Ba=6.08mT, 

8.7mT, 12.2mT, 17,4mT). Les modes sont reportés en fonction des longueurs de chaînes sur  

la Figure 89. Cette figure présente deux particularités : 

D’une part, le nombre d’arches obtenu est un nombre pair dans la très grande majorité des 

cas. Ceci est en accord avec ce que prévoit l’analyse de stabilité linéaire aux temps courts. La 

parité du mode semble être conservée entre le début et la fin de l’instabilité.  

D’autre part, la figure montre de manière claire l’existence d’une frontière. Pour un mode 

donné, seuls les filaments de longueur 2L supérieure à une certaine longueur critique 2Lc 

finissent dans le mode N. 

Nous avons mesuré Lc pour les quatre intensités Ba différentes. Il est tentant de corréler Lc à la 

longueur magnétique Lm que révèle l’analyse de stabilité linéaire. Nous avons donc reporté Lc 

en fonction de Lm (Figure 90). Effectivement, il semble exister une relation linéaire entre les 

deux longueurs : Lc~7Lm. Cette correspondance signifie qu’un filament peut avoir plusieurs 

arches au début de l’instabilité, mais, durant le basculement, la forme du filament est modifiée 

et perd des arches pour se stabiliser. Ainsi, les modes observés dans nos expériences sont 

étroitement liés à la déstabilisation initiale, mais l’état final ne reflète pas l’allure des 

filaments au début de l’instabilité.  

 

Figure 89 : diagramme mode-longueur de filament 

Bc=1.4mT, Ba=8.7mT, χ=1.62. 

 

Figure 90 : longueur critique mesurée en fonction 

de la longueur magnétique Lm. 
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Figure 91 : différents modes observés lorsque l’instabilité en épingle s’est entièrement développée. Les 

chaînes étaient initialement orientées dans la même direction par un champ magnétique Bc de faible 

amplitude. Un champ d’amplitude au moins 5 fois plus élevée est alors appliqué dans la direction 

perpendiculaire à Bc. En basculant, les chaînes se déstabilisent et forment les structures observées ci-

dessus. 
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III.4.3. Conclusion 

Nous pouvons donc créer des filaments de différentes longueurs et moduler leur flexibilité 

Nous sommes parvenus à décrire quantitativement le comportement de filaments flexibles 

sous champ statique. À partir de cette description, il nous est possible d’estimer le module de 

flexibilité de ces chaînes. Sa valeur se révélera très utile par la suite quand nous considérerons 

le comportement des chaînes lorsque le champ magnétique orthogonal Ba est oscillant. 

 

III.5. Chaînes magnétiques flexibles et champ oscillant 

III.5.1. Introduction 

Le comportement de chaînes de colloïdes magnétiques sous champ magnétique variant dans 

le temps a déjà motivé de nombreuses études théoriques, numériques et expérimentales. Dans 

le cas de chaînes formées de colloïdes non attachés entre eux, J. Promislow. et al. [Promislow, 

1996] se sont intéressés aux structures qui se forment sous un champ magnétique pulsé de 

direction constante. Sonia Melle et al [Melle, 2000; Melle, 2001; Melle, 2002; Melle, 2002; 

Melle, 2003], [Calderon, 2002] ont étudié la manière dont les chaînes se cassent lorsque le 

champ magnétique externe tourne à une fréquence donnée, montrant que la physique du 

système est essentiellement gouvernée par le nombre de Mason 
2

0
2

12 μ ηω
=aM

M
, [Grunzel, 

2005], [Vuppu, 2003]. Plus récemment, des chaînes permanentes sous champ tournant ont été 

étudiées expérimentalement [Biswal, 2004] et théoriquement [Cebers, 2004]. 

Le but de ce paragraphe est de décrire de manière qualitative le comportement de chaînes 

magnétiques flexibles dans une configuration de champ différente. Dans notre cas, les 

filaments sont soumis à la résultante d’un champ magnétique constant et d’un champ 

orthogonal oscillant. Ce comportement peut être entièrement décrit si l’on résout 

numériquement les équations (3.26) et (3.27). Une description quantitative et analytique 

semble en revanche difficile à mener à bien.  

III.5.2. Description qualitative  

Les chaînes sont soumises à un champ magnétique constant Bc=Bcx et à un champ orthogonal 

à Bc : Ba=Basin(2πft)y. Le comportement des chaînes dépend des paramètres suivants : la 

longueur du filament 2L, la valeur du rapport b0 des amplitudes Ba et Bc, la fréquence f du 

champ oscillant orthogonal, l’élasticité du filament Kb et la viscosité η. La fréquence joue un 
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rôle très important. Lorsque la chaîne se déplace pour suivre le champ magnétique afin de 

minimiser son énergie d’interaction, elle subit le frottement visqueux exercé par le fluide 

environnant. Si la fréquence du champ est suffisamment faible, elle a le temps de suivre le 

champ ; elle pivote donc en se déformant peu et parvient à se réaligner en permanence dans la 

direction du champ. En revanche, si la fréquence est trop élevée, la chaîne ne peut pas suivre 

le champ ; elle garde une direction moyenne constante, et seules ses extrémités bougent 

comme le montre la Figure 74 . La direction moyenne du filament est parallèle à Bc pour 

b0<<1. Lorsque b0>>1, la chaîne bascule parallèlement à Ba. Lors de ce basculement, si la 

chaîne est suffisamment longue, elle se déstabilise en épingles multiples semblables à celles 

de la Figure 91. L’étude théorique réalisée auparavant montre que l’on peut réécrire tous les 

paramètres en fonction de trois nombres sans dimension : b0=Ba/Bc, 
1

4 forces visqueuses
forces élastiques

αζω⎛ ⎞
= =⎜ ⎟

⎝ ⎠
p

b

S L
K

 et 
( )2 2

2

0

forces magnétiques
forces élastiques

6 1
12 72

c
n

b

a B L
M

K

π χ

χ χμ
= =

⎛ ⎞
− −⎜ ⎟

⎝ ⎠

, 

qui suffisent à décrire le système. Grâce à ces nombres sans dimension, nous résumons nos 

différentes observations de manière simplifiée dans un diagramme b0-Sp (Figure 92). 

III.5.3. Prédictions théoriques des frontières séparant les différents 

régimes 

Sous certaines hypothèses, on peut calculer des frontières dans le diagramme b0-Sp. Ces 

frontières ont aussi été déterminées expérimentalement. La première frontière est située entre 

un petit filament qui peut pivoter pour suivre le champ et un autre, trop ralenti pour le suivre. 

La seconde frontière correspond à la valeur limite de b0 à partir de laquelle une chaîne 

bascule. 

III.5.3.a. Oscillations des chaînes : étude théorique 

Pour déterminer cette frontière, nous nous intéressons au cas de petits filaments. 

L’observation expérimentale montre que les petits filaments pivotent en bloc pour suivre le 

champ, tels des bâtonnets rigides. Il est possible de décrire théoriquement leur comportement 

sous champ en négligeant tout effet dû à leur flexibilité. Lorsque la fréquence du champ 

alternatif dépasse une fréquence critique, le frottement visqueux ralentit suffisamment les 

chaînes pour que celles-ci ne puissent plus suivre le champ. Nous calculons cette fréquence de 

coupure. Nous considérerons que, à partir de cette fréquence, un filament flexible, même 
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long, reste aligné dans la direction du champ et voit ses deux extrémités se courber pour 

suivre le champ. 

Déterminons cette fréquence. Avec les notations définies auparavant, le couple magnétique 

total qui s’exerce sur un filament rigide est : 

 0( , , ) 2
L L

m L L
ds S t b ds SLΓ τ Γ θ Γ

+ +

− −
= = =∫ ∫  (3.55) 

On suppose que le filament tourne en bloc ( s
t
θ∂

=
∂nv n ). Le couple visqueux total appliqué 

au filament est donc : 

 
3

2 2
3

L
v L

Ls ds
t t
θ θΓ αζ αζ

+

−

∂ ∂
= − = −

∂ ∂∫  (3.56) 

En égalisant les deux couples, on obtient l’équation différentielle non linéaire : 

 ( )( )
2

2 2
0 0

1 1 sin sin(2 ) sin( )cos(2 )
3 2

α ζ θ ω θ ω θ
Γ

∂
+ − =

∂
L b t b t

t
 (3.57) 

qui donne, si l’on adimensionne le temps en le multipliant par la pulsation de forçage ω 

 ( )( )
4

2 2
0 0

1 1 sin sin(2 ) sin( ) cos(2 )
3 2

θ θ θ∂
+ − =

∂
p

n

S
b t b t

M t
 (3.58) 

En linéarisant (3.58), et en supposant b0  et θ petit devant 1, l’équation (3.58) se réduit à une 

équation linéaire du premier ordre avec un terme de forçage, qui montre que le frottement 

visqueux commence à amortir le mouvement pour ( )
1

43> nSp M . Ceci définit la frontière 

dans le diagramme b-Sp : 

 ( )
1

43=p nS M  (3.59) 

III.5.3.b. Basculement des chaînes : étude théorique 

Plaçons nous maintenant à grand Sp et faible b0. Quand la fréquence du champ oscillant est 

suffisamment grande pour que le filament reste dans la direction de Bc, seules les extrémités 

sont capables de suivre le champ. Lorsque l’on augmente l’amplitude du champ alternatif, les 

chaînes basculent, soit en bloc, soit en épingle, et s’alignent dans la direction du champ 

orthogonal. Déterminons b0. 

Supposons la chaîne initialement droite, faisant un angle θ avec l’axe x. À un instant t, 

l’énergie magnétique de la chaîne, si la flexibilité est négligée, est donnée par : 

 1( ) . ( ) où ( ) ( )
4

L
mag L

E t t ds t t
a

+

−
= −∫ e e c am B B = B + B  (3.60) 
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ou encore : 

 0( , , )Γ θ
−

= −∫ �L
mag L

E S t b ds  (3.61) 

où : 

 ( ) ( ) ( )2 2

0 0 0
2, , 1 cos sin sin 1 sin cos sin

12 6
χ χθ θ ω θ ω θ θ

χ
⎛ ⎞⎛ ⎞ ⎛ ⎞= + + + − −⎜ ⎟ ⎜ ⎟⎜ ⎟
⎝ ⎠ ⎝ ⎠⎝ ⎠

�S t b b t b t (3.62) 

Calculons la moyenne temporelle de l’énergie magnétique : 

 ( )02 ,Γ θ= − �
mag t t

E L S b  (3.63) 

Pour déterminer la position de la chaîne, on considère que, si le champ varie vite devant le 

temps caractéristique de la variation de position de la chaîne, l’énergie magnétique de la 

chaîne est son énergie moyennée sur une période. La minimisation de cette énergie nous 

donne alors la conformation préférentielle. En dérivant la valeur moyenne de l’énergie par 

rapport à θ, on obtient : 

 
( ) ( )

2
02

sin 2
12

θ
θ

∂ −
=

∂
mag t

E b
 (3.64) 

ce qui montre que 0θ =  et 
2
πθ =  sont des positions d’équilibres. 0θ =  est une position 

d’équilibre stable si 0 2b < . La seconde position d’équilibre 
2
πθ =  devient stable pour 

0 2b > . À haut Sp, la chaîne bascule dans la direction orthogonale lorsque b0 dépasse 2 . Le 

type de structure obtenu expérimentalement dans le diagramme de la Figure 92 dépend du 

chemin emprunté pour se rendre d’un point à l’autre du diagramme. 

 

Figure 92 : Diagramme b0-Sp résumant les différentes configurations que l’on peut observer. 

te
l-0

00
11

19
3,

 v
er

si
on

 1
 - 

4 
Ja

n 
20

06



 111

III.5.4. Vérification expérimentale des frontières séparant les régimes 

III.5.4.a. Oscillations des chaînes : étude expérimentale 

Vérifions la validité de l’équation (3.57) en analysant le comportement de petites chaînes 

assimilables à de petits bâtonnets rigides. Soumises à la résultante du champ constant et du 

champ oscillant, ces chaînes pivotent en bloc autour de la direction donnée par Bc. Pour 

différentes valeurs de Ba et de Bc, nous avons mesuré l’amplitude représentée par l’angle θ de 

leur trajectoire (Figure 93) ainsi que leur déphasage avec le champ magnétique en fonction de 

la fréquence du champ alternatif appliqué.  

 

 

Figure 93 : bâtonnet qui oscille en bloc. L’amplitude du mouvement est donné par θ, l’angle entre une 

position extrémale de la chaîne et la direction du champ statique. Cette amplitude est normalisée par φ, 

l’angle entre une position extrémale du champ et celle donnée par Bc. À basse fréquence, θ égale φ, puis 

diminue sous l’effet du frottement visqueux quand la fréquence augmente. T est la période du champ 

alternatif appliqué. 

 

Les données brutes sont représentées dans les inserts de la Figure 94 et de la Figure 95. On 

constate un comportement analogue à celui d’un filtre passe-bas : en effet, le mouvement est 

amorti quand la fréquence augmente et le déphasage décroît de 0 à 
2
π

− .  Ces figures 

montrent que les données se superposent quand l’amplitude est normalisée par l’angle que 

décrit le champ magnétique et quand la fréquence est normalisée par 2

3
2παζ

Γ
L

, valeur donnée 

par l’équation (3.57). La fréquence de coupure normalisée obtenue n’est pas égale à 1, mais 

environ 3 fois plus petite. Comme les chaînes ont sédimenté au voisinage de la paroi, nous 

sous-estimons probablement le coefficient de frottement visqueux. 
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Figure 94 : Amplitude du mouvement de petites 

chaînes sous champ oscillant. L’insert montre les 

données brutes, qui se superposent bien quand 

l’amplitude et la fréquence sont normalisées. (rouge : 

L=11.2µm Ba=3.3mT Bc=5.8mT, bleu L=6.3µm 

Ba=0.82mT Bc=2.9mT, noir : L=6.3µm Ba=1.7mT 

Bc=2.9mT, jaune : L=5.9µm Ba= 1.7mT Bc=8.7mT, 

vert : L=5.9µm, Ba=4.1mT Bc=8.7mT). 

Figure 95 : Déphasage du mouvement de petites 

chaînes sous champ oscillant. L’insert montre les 

données brutes, qui se superposent bien quand la 

fréquence est normalisée. (rouge : L=11.2µm 

Ba=3.3mT Bc=5.8mT, bleu L=6.3µm Ba=0.82mT 

Bc=2.9mT, noir : L=6.3µm Ba=1.7mT Bc=2.9mT, 

jaune : L=5.9µm Ba= 1.7mT Bc=8.7mT, vert : 

L=5.9µm, Ba=4.1mT Bc=8.7mT). 

  

III.5.4.b. Basculement des chaînes : étude expérimentale 

Vérifions expérimentalement la validité des frontières prédites dans le paragraphe précédent. 

Nous nous sommes d’abord intéressés à la frontière donnant la valeur limite de b0 à partir de 

laquelle le basculement a lieu. On commence par appliquer le champ constant Bc, puis on 

impose ensuite un faible champ oscillant Ba. On augmente ensuite progressivement 

l’amplitude de Ba, et l’on mesure l’amplitude limite à partir de laquelle le basculement se 

produit. Nous avons réalisé cette expérience pour une fréquence de 50Hz sur des chaînes 

PAA. Cette fréquence est déjà suffisamment élevée pour que seule une petite partie de 

l’extrémité des filaments bouge. Les résultats sont reportés sur la Figure 96 et comparés à la 

loi 2=a cB B que l’on a montrée auparavant. On constate que l’accord est très bon. 
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Figure 96 : vérification de la valeur limite de b0 à partir de laquelle les chaînes basculent à grande 

fréquence. À 50Hz, la frontière correspond bien à ce qui est prévu par le modèle. 

III.5.4.c. Conclusion 

Nous avons donc décrit dans ce chapitre la manière dont un filament réagit lorsqu’il est 

soumis à la résultante de deux champs, l’un continu, l’autre alternatif. Le comportement de 

ceux-ci dépend de trois nombres sans dimension b0, Sp et Mn. On peut induire des 

déformations au niveau de ces filaments en mettant à profit leurs propriétés magnétiques.  

III.6. Les nageurs colloïdaux 

III.6.1. Introduction 

Nous nous sommes intéressés dans la suite à ces déformations, et avons tenté de voir si celles-

ci étaient – au sens de Purcell - réversibles dans le temps. Analysons le mouvement d’un long 

filament qui reste aligné dans la direction donnée par Bx et dont le mouvement est induit par 

un champ orthogonal de fréquence suffisamment élevée pour que seules les extrémités se 

mettent en mouvement. 

III.6.2. Non-réversibilité apparente du mouvement 

La Figure 97 montre l’évolution temporelle de la forme du squelette d’un filament. Au début 

du mouvement, le filament se courbe pour suivre le champ magnétique qui est orienté vers le 

bas. À la moitié de la période de champ, la courbure change et le filament remonte, toujours 

pour suivre le champ magnétique. Le chemin effectué à l’aller n’est pas superposable à celui 

te
l-0

00
11

19
3,

 v
er

si
on

 1
 - 

4 
Ja

n 
20

06



 114

qu’il effectue au retour. De manière équivalente, on constate que la déformation du filament 

engendre une onde, indiquée par les flèches, qui se propage de l’extrémité libre vers le centre 

du filament. Cette onde est rapidement amortie. Comme nous l’avons vu dans la partie 

bibliographique, l’onde engendre à son tour une force propulsive orientée dans la direction 

opposée à sa direction de propagation.  

 

Figure 97 : représentation du mouvement d’une 

extrémité de filament de longueur L=34µm, 

Bc=9mT, Ba=14mT,  f=20Hz. L’incrément de temps 

entre chaque position est de 2.5ms. Les flèches en 

rouge montrent la propagation d’une onde, très 

rapidement amortie, de l’extrémité libre du 

filament vers son centre. Le chemin emprunté par le 

filament quand il se déforme est donc non-

réversible. 

 

Figure 98 : illustration de ce que serait un 

mouvement réversible. 

 

 

Si l’on considère un filament seul, rectiligne et sans défaut, dans les mêmes conditions de 

champ, il existe, par raison de symétrie, deux ondes qui se propagent à partir de chaque 

extrémité vers le centre du filament. Ces deux ondes engendrent deux forces propulsives 

orientées dans deux directions opposées. La résultante des deux forces étant nulle, le filament 

reste immobile. Pour que le filament nage, il faut briser sa symétrie. Cette brisure peut être 
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involontaire. En effet, certains filaments possèdent des défauts à l’intérieur de la chaîne 

(Figure 99) qui peuvent altérer la propagation d’une seule des deux ondes. Les forces 

propulsives opposées ne sont pas égales, et le filament nage dans une direction. M. Roper et 

al. traitent théoriquement ce type de nageur dans un article proposé en annexe 5. 

 

Figure 99 : nageur avec un défaut 

Ce sont les premiers nageurs que nous avons observons. La présence des défauts n’étant pas 

un paramètre que nous contrôlons, nous avons choisi de briser la symétrie du nageur de 

manière volontaire. Pour cela, deux stratégies ont été envisagées.  

III.6.3. Brisure de symétrie 1 : le nageur en forme d’épingle 

La première manière simple de briser la symétrie du filament est de former une épingle. Le 

filament est initialement aligné dans la direction d’un champ faible Bc. L’épingle est formée 

en appliquant un champ constant Ba suffisamment élevé après avoir supprimé Bc. On applique 

de nouveau le champ Bc. On diminue ensuite Ba pour réorienter l’épingle formée 

parallèlement à Bc, sans qu’elle ne se défasse. On applique ensuite un champ oscillant Ba de 

faible amplitude. La Figure 100 montre une série d’image illustrant l’avancée d’un nageur en 

forme d’épingle. La direction du mouvement est orientée dans la direction des deux 

extrémités libres. L’expérience montre que la direction de la nage est toujours la même, 

quelles que soient les épingles formées, ce qui est en accord avec le fait que des ondes 

amorties se propagent de l’extrémité libre vers le centre du filament.  

III.6.4. Brisure de symétrie 2 : le filament attaché à un globule rouge 

Le fait d’attacher un objet à une extrémité du filament est en soi un moyen de briser la 

symétrie du filament ; l’intérêt est que l’on peut contrôler le déplacement de cet objet. L’objet 

à déplacer constitue une charge visqueuse qui atténue fortement le déplacement du filament à 

une extrémité. Pour former un nageur, il faut coller sur le filament l’objet que l’on cherche à 

entraîner. Pour cela, nous avons mis à profit le collage bio-spécifique entre la streptavidine et 

la biotine. Comme nous l’avons vu auparavant, il est possible de former des filaments 
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flexibles à l’aide de particules commerciales portant à leur surface de la streptavidine et des 

 

 

Figure 100 : nage d’une épingle dans la direction de son extrémité libre. Sa vitesse est environ 1µm/s.  

 

molécules d’ADN biotinylées aux deux extrémités. Il est en outre possible de greffer à la 

surface de globules rouges des molécules portant une biotine. En mélangeant d’abord en 

solution des globules rouges, des particules magnétiques portant de la streptavidine et de 

l’ADN dans un tube Eppendorf, et en plaçant l’ensemble sous champ, nous sommes parvenus 

à former des filaments flexibles collés à un globule rouge. Le protocole détaillé permettant de 

fabriquer ce type de nageur est fourni en annexe 6. Le collage étant réalisé de manière 

aléatoire, le globule n’est pas toujours collé en bout de chaînes. Néanmoins il existe toujours 

dans la solution des filaments portant un globule rouge à l’une des extrémités comme le 

montre la Figure 101. L’amplitude de la déformation à l’extrémité où se trouve le globule 

rouge est réduite par la présence de la charge visqueuse. Cette dissymétrie permet au filament 

de tirer le globule, vers la droite sur la Figure 101. Deux films sont disponibles à l’URL : 

http://www.nature.com/nature/journal/v437/n7060/suppinfo/nature04090.html. 

III.6.5. Influence de la fréquence du champ oscillant sur la vitesse  

Comme nous l’avons vu dans la partie bibliographique, il existe peu d’exemples d’étude 

expérimentale des mécanismes de propulsion à bas nombre de Reynolds. Les objets créés ici  

nous permettent d’étudier comment des paramètres expérimentalement modifiables, tels que  
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Figure 101: filament attaché à un globule rouge. La flèche blanche en haut de la photographie indique le 

sens de la vitesse du nageur. Les autres flèches indiquent la direction du champ magnétique. (Bc=8.3mT, 

Ba=13.7mT et f= 10Hz, L=12µm). Les images sont prises toutes les 5ms. Cette figure met en évidence la 

brisure de symétrie spatiale engendrée par la présence du globule à l’extrémité du filament. 

 

l’amplitude des champs ou la fréquence, influent sur la vitesse de propulsion. Nous nous 

sommes essentiellement intéressés à la fréquence du champ oscillant, car c’est un paramètre 

qui peut varier aisément sur plusieurs décades (typiquement de 0.1Hz à 20Hz). Comme nous 

l’avons vu auparavant, changer la fréquence revient à faire varier Sp. Cette expérience doit 

donc nous permettre de tester les prédictions théoriques de Lagomarsino et al. [Lagomarsino, 

2003], ainsi que de Wiggins et al. [Wiggins and Goldstein, 1998]. Les régimes à haut et bas Sp 

existent-ils ? Pour réaliser ces expériences, nous avons fabriqué des nageurs selon le protocole 

donné en annexe. Après avoir sélectionné un objet, nous varions la fréquence du champ en 

fixant b0 et Mn. Les mesures de vitesse sont réalisées sur trois objets différents. Les mesures 

permettant de tracer une courbe vitesse-fréquence ont toujours été effectuées sur le même 
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objet. La variation de la vitesse non normalisée en fonction de la fréquence du champ 

magnétique extérieure est représentée sur la Figure 102. La Figure 103 montre la variation de 

la vitesse normalisée par Lω, soit la distance par unité de demi-longueur du filament 

parcourue par le nageur pendant un cycle de champ, en fonction du nombre sans dimension 

Sp. 

 

Figure 102 : influence de la fréquence de forçage 

sur la vitesse du nageur pour trois nageurs 

différents et dans différentes conditions 

expérimentales (carrés verts : L=6.5µm, Bc=8.7mT, 

Ba=9.3mT, b0=1.07, Mn=2.1, diamants bleus : 

L=10.5µm, Bc=8.7mT, Ba=9.3mT, b0=1.07, Mn=4.7, 

disques rouges : L=12µm, Bc=8.9mT, Ba=10.3mT, 

b0=1.16, Mn=7). 

Figure 103 : vitesse normalisée par Lω en fonction 

du nombre de sperme. On distingue nettement 

l’existence des deux régimes à bas et haut Sp prévus 

par Wiggins [Wiggins and Goldstein, 1998] et 

Lagomarsino [Lagomarsino, 2003] (carrés verts : 

L=6.5µm, Bc=8.7mT, Ba=9.3mT, b0=1.07, Mn=2.1, 

diamants bleus : L=10.5µm, Bc=8.7mT, Ba=9.3mT, 

b0=1.07, Mn=4.7, disques rouges : L=12µm, 

Bc=8.9mT, Ba=10.3mT, b0=1.16, Mn=7). 

 Les deux régimes prédits par Lagomarsino et Wiggins sont nettement visibles sur la Figure 

103, bien que les mesures soient bruitées. À bas Sp (basse fréquence), les vitesses normalisées 

tendent vers zéro dans les trois cas. En effet, le filament a le temps de suivre le champ 

magnétique et pivote comme un bâtonnet magnétique ; il emprunte un chemin réversible qui 

ne peut donc plus engendrer de force propulsive. À haut Sp (haute fréquence), la vitesse tend 

également vers zéro car le frottement visqueux atténue complètement les déformations du 

filament. Pour estimer les barres d’erreurs, nous avons mesuré la vitesse d’un filament lorsque 

le champ alternatif est supprimé. À partir de la dérive mesurée, nous estimons l’erreur 
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commise sur les mesures de vitesse. L’erreur commise sur l’estimation de Sp est liée à la 

dispersion des mesures donnant la flexibilité des chaînes. 

III.6.6. Influence du champ magnétique sur la vitesse 

Nous nous sommes placés à fréquence élevée (50Hz) pour pouvoir faire varier b0 et Mn et 

mesurer la vitesse du même objet. En effet, comme les déformations des filaments sont 

grandes à faibles fréquences, ils interagissent et se collent fréquemment entre eux. Il faut alors 

trouver un autre objet isolé à étudier. Les mesures effectuées sont reportées sur la Figure 104. 

Elles montrent que, dans le régime dominé par la viscosité (haut Sp), la vitesse de l’objet 

augmente avec b0 lorsque Mn reste constant et croît avec Mn lorsque b0 reste constant.  

 

 

Figure 104 : vitesse en fonction des deux nombres dans le plan Mn-b0 à haut nombre de sperme Sp≈3.4. 

Dans le régime considéré, on constate que la vitesse augmente quand Mn ou b0 augmente. Mesures 

effectuées avec L=10.2µm, f=50Hz, Bc varie entre 2.7mT et 12mT, Ba varie entre 3.2mT et 14.4mT. 

 

III.6.7. Comparaison expériences-modèle 

Examinons si le modèle et l’intégration des équations du mouvement du filament permettent 

de retrouver les courbes expérimentales. Deux problèmes principaux surviennent. La première 

difficulté expérimentale est la détermination de la distance entre le globule rouge et la paroi 

inférieure du capillaire, ainsi que la distance entre le filament attaché au globule et la paroi. 

On sait en effet que la présence d’une paroi affecte la valeur des coefficients de traînées 

hydrodynamiques. La seconde difficulté est la caractérisation de la liaison entre le filament et 

le globule rouge (Figure 106), car nous avons vu numériquement que les vitesses calculées 

sont très sensibles à ce paramètre et peuvent facilement varier d’un facteur deux ou trois. 
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Nous avons choisi de modéliser le globule comme un objet cylindrique parallèle au filament 

de hauteur égale à son rayon. Ce dernier est déterminé expérimentalement. Une vue de côté 

est donnée sur la Figure 105. Le seul paramètre que nous avons ajusté est la distance h, 

inconnue, entre la cellule et la paroi. 

 

 

Figure 105 : modèle du nageur vu de côté et définition des différents paramètres. La distance h est un 

paramètre choisi de façon à optimiser la comparaison entre expérience et modèle. 

 

À partir de d et de R, il est possible d’estimer la distance entre le filament et le capillaire. 

Dans nos expériences, la longueur du filament est du même ordre de grandeur que la distance 

H ; or il n’existe pas d’expression analytique exacte des coefficients de frottement parallèle et 

perpendiculaire dans un tel cas. En revanche, les expressions sont connues pour H très grand 

ou très petit devant la longueur du filament. Cependant, Happel et al. [Happel, 1983] ont 

montré que la forme (3.65) du frottement visqueux donne des résultats acceptables : 
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Marcus Roper et Howard Stone (Harvard) ont intégré numériquement les équations du 

mouvement du filament en considérant que celui-ci est encastré dans le globule. La Figure 

106 compare le modèle aux expériences. L’accord obtenu est correct dans deux situations, et 

nettement moins bon dans le troisième cas. Notons que les interactions hydrodynamiques 

entre le filament et le globule sont négligées. Or, l’accord le moins satisfaisant est observé 

dans le cas où la longueur du filament est quasiment égale au diamètre du globule. Il est 

possible que la présence du globule modifie beaucoup le fluide autour du filament, ce qui 

expliquerait l’écart constaté. Malgré cela, le résultat expérimental est toujours conforme, au 

moins qualitativement, aux prédictions théoriques antérieures de Wiggins et al. [Wiggins and 
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Goldstein, 1998] et Lagomarsino et al. [Lagomarsino, 2003], dans la mesure où la vitesse 

normalisée passe bien par un maximum.  

 

Figure 106 : comparaison entre les vitesses normalisées par Lω mesurées expérimentalement et les vitesses 

calculées. Les courbes théoriques sont ajustées sur les points expérimentaux en optimisant la valeur de la 

distance entre la paroi et le globule. L’accord est assez bon pour les deux plus grands filaments (cercles 

rouges et diamants bleus) mais n’est pas satisfaisant dans le cas du plus petit filament (carrés verts). 

(Carrés verts : Kb =3.3.10-22, J .m, L=6.5µm, Bc=8.7mT, Ba=9.3mT, b0=1.07, Mn=2.1, R=3.2µm, d=3.2µm, 

h=300nm, diamants bleus : Kb =3.3.10-22, L=10.5µm, Bc=8.7mT, Ba=9.3mT, b0=1.07, Mn=4.7,  R=2.7µm, 

d=0µm, h=80nm , disques rouges : Kb=3.3.10-22, L=12µm, Bc=8.9mT, Ba=10.3mT, b0=1.16, Mn=7, R=3.1µm, 

d=3.1µm, h=120nm). 

 

Est-il possible de changer le sens de déplacement d’un tel système ? Expérimentalement et 

numériquement, la vitesse est toujours orientée vers l’extrémité libre du nageur. Cela 

s’explique qualitativement : si l’on linéarise les équations établies dans le cas général pour un 

filament simple, on obtient : 

 ( )
4 2

4 2 2
04 21 sinθ θ θω∂ ∂ ∂

= − + −
∂ ∂ ∂p nS M b t
t s s

 (3.66) 

et les conditions aux limites sont : 
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2

2 2
0 02

1 1

sin 1 sin 0θ θ ω ω
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∂ ∂
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∂ ∂ n
s s

M b t b t
s s

 (3.67) 

Pour des valeurs de b0 faibles devant 1, (3.66) et (3.67) montrent que les termes comprenant 

b0 et la dépendance temporelle liée aux variations du champ magnétique disparaissent de 

l’équation différentielle, et n’existent que dans les conditions aux limites (3.67). Le filament 
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magnétique se comporte comme s’il était uniquement actionné aux deux extrémités ; c’est la 

raison pour laquelle son comportement rappelle celui du « one-armed swimmer » imaginé par 

Wiggins et Lagomarsino. Le filament étant essentiellement actionné à l’extrémité, l’onde 

propagative responsable de la propulsion se propage vers l’intérieur de celui-ci. 

 

III.7. Conclusion 

Ce travail nous a permis d’étudier le comportement sous champ magnétique de filaments 

magnétiques flexibles. Si les chaînes sont préalablement alignées sous un champ constant, 

elles deviennent instables lorsque l’on applique brutalement un champ orthogonal et elles 

basculent en formant des épingles ou des multi-épingles. Une analyse de stabilité linéaire 

simple de l’instabilité fait apparaître une longueur caractéristique qu’il est possible de corréler 

à une seconde longueur caractéristique, spécifique de l’instabilité complètement développée. 

Il est possible de mettre à profit l’existence de cette instabilité pour en déduire une estimation 

de la rigidité de courbure de la chaîne. En effet, dans le cas d’une épingle simple, l’analyse de 

la forme de l’épingle en fonction du champ magnétique appliqué permet de mesurer la 

flexibilité de la chaîne. Lorsqu’un champ magnétique alternatif est ensuite superposé au 

champ magnétique statique, la chaîne en bloc, ou seulement ses extrémités, se mettent à 

osciller, ce qui a pour effet de déformer la chaîne et de créer une onde qui se propage des 

extrémités vers le centre. Il est alors possible de briser la symétrie de la chaîne pour favoriser 

l’émergence d’une force propulsive : le filament avance en emportant une charge qui peut être 

une cellule. Bien que connue et étudiée depuis les années 1950, la nage à bas nombre de 

Reynolds n’a donné lieu qu’à très peu d’études expérimentales. Nous présentons ici le 

premier exemple de nageur microscopique artificiel. Il nous a permis d’étudier certaines 

caractéristiques de la propulsion en régime visqueux, et de vérifier les prédictions théoriques 

connues. L’essor des microtechnologies et des nanotechnologies suggère qu’il faille un jour 

développer des moyens efficaces de faire avancer des objets à des échelles où le régime est 

visqueux. Les objets décrits ici sont encore difficiles à réaliser et peu contrôlés, mais on peut 

espérer que ce travail ouvrira quelques voies dans cette direction.  
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IV CONCLUSION GÉNÉRALE 
 

Chacun des deux chapitres de ce mémoire a été consacré à une application des chaînes de 

particules magnétiques.  

 

Le premier chapitre de ce mémoire a pour objet l’étude de chaînes de particules magnétiques, 

avec pour objectif la conception d’un capteur de forces intercolloïdales. La machine de force 

développée à partir de ces chaînes avait déjà donné des résultats intéressants. Néanmoins, il 

nous a semblé indispensable de définir une démarche à adopter pour réaliser des mesures de 

force. Pour cela, nous avons présenté différentes expériences permettant de caractériser la 

taille des particules utilisée, leur densité, leur concentration en solution, leur susceptibilité 

magnétique et leur indice optique. Nous avons ensuite décrit la réalisation du montage 

expérimental et le traitement des données obtenues. Enfin, nous avons comparé cette 

technique aux autres techniques existantes. 

Au laboratoire, cette technique s’oriente vers l’étude de matériaux biologiques. Elle a déjà 

permis d’étudier les propriétés élastiques de petites molécules d’ADN. Coraline Brangbour et 

Laetitia Cohen-Tannoudji l’utilisent désormais pour étudier la cinétique de croissance de 

filaments d’actine et la cinétique de l’adhésion de cadhérines entre elles. Nous aimerions 

également l’étendre au monde industriel. Nous avons le projet avec l’entreprise Dynal de 

développer un prototype inspiré de cette expérience qui sera utilisé dans un laboratoire 

industriel. 

 

Le second chapitre de ce mémoire a pour objet l’étude de chaînes de particules magnétiques, 

avec pour objectif l’étude de nageurs à l’echelle microscopique. Nous savons fabriquer des 

filaments magnétiques flexibles : il faut d’abord aligner des particules magnétiques sous 

l’effet d’un champ. Les particules adjacentes sont ensuite reliées par des agents pontants qui 

sont soit des polymères, soit des molécules d’ADN. Nous avons étudié le comportement 

statique et dynamique de ces filaments sous l’effet d’un champ magnétique statique et d’un 

champ magnétique oscillant. L’étude de la forme des filaments sous champ magnétique 

statique nous permet de caractériser leur flexibilité. Sous l’effet d’un champ magnétique 

oscillant, le filament se déforme ; une onde se propage alors le long du filament. En brisant la 

symétrie du filament l’onde engendre une force propulsive qui permet au filament de nager et 
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d’entraîner avec lui un objet. Les objets créés de la sorte nous ont permis de vérifier des 

prédictions numériques et théoriques.  

Nous espérons que ce travail ouvrira une voie nouvelle pour la conception de micromachines. 

Ces micromachines devront posséder plusieurs fonctions, se déplacer, délivrer un produit, 

modifier leur environnement… Parmi ces fonctions, nous avons proposé une manière 

d’induire la motilité. La possibilité d’engendrer un mouvement peut ouvrir la voie vers 

d’autres fonctions. 
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V ANNEXE 1 : mesures d’indices 
 

V.1. Détermination des indices réel et imaginaire des particules 

magnétiques à l’aide d’un spectrophotomètre à sphère intégratrice 

 

V.1.1. Principe du montage expérimental 

Intéressons-nous à la mesure des indices de réfraction réels et imaginaires des particules que 

nous utilisons. Nous avons effectué ces mesures en utilisant une sphère intégratrice montée 

dans le spectromètre du laboratoire Matière Molle et Chimie, ESPCI. Ce montage permet de 

mesurer les indices de réfraction réels et imaginaires des particules en fonction de la longueur 

d’onde. Nous nous sommes inspirés du travail de Ma et al. [Ma, 2003]. La Figure 107 illustre 

le principe de l’expérience. La solution est placée verticalement à l’entrée de la sphère, 

perpendiculairement au plan équatorial horizontal de la sphère. Une pastille de sulfate de 

Baryum est placée verticalement et diamétralement opposée à la solution. Sur l’axe 

perpendiculaire sont placées une solution de référence contenant de l’eau pure et 

diamétralement opposée une seconde pastille de BaSO4. La pastille de BaSO4 est un diffuseur 

parfait : elle diffuse la lumière incidente dans chaque longueur d’onde de la même manière. 

Dans un tel montage, les photons incidents finissent par rencontrer le détecteur après des 

réflexions successives sur les parois de la sphère intégratrice. Le détecteur se situe au point le 

plus bas de la sphère. 

Lorsque la pastille de BaSO4 est placée à l’opposé de l’échantillon analysé, la lumière 

directement transmise est rediffusée dans la sphère intégratrice et intégralement récupéré au 

niveau du détecteur (Figure 107). L’intensité mesurée est donc la somme de l’intensité 

transmise It et de l’intensité diffusée Id dans toutes les directions du demi-espace vers l’avant. 

En revanche, lorsque la pastille de BaSO4 n’est pas placée à l’opposé de l’échantillon (Figure 

108), on ne mesure que Id.  
Afin de valider notre mesure, l’expérience est réalisée sur des particules de latex calibrées, 

d’indice et de dispersion en indice connus (Duke, 200nm). 
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Figure 107 : Sphère intégratrice dans la 

configuration où la somme de l’intensité transmise et 

l’intensité diffusé est mesurée. 

Figure 108 : Sphère intégratrice dans la 

configuration où essentiellement l’intensité transmise 

par l’échantillon est mesurée. 

 

V.1.2. Traitement des données 

On mesure Id et Id+It à l’aide de la sphère intégratrice et du spectrophotomètre. Pour traiter ces 

données, nous calculons grâce aux algorithmes « Matlab Functions for Mie Scattering and 

Absorption » (Christian Mätzler) pour chaque longueur d’onde l’intensité lumineuse Idc et Itc 

qui doit arriver sur le détecteur du spectrophotomètre, en laissant deux paramètres inconnus : 

la partie imaginaire et la partie réelle de l’indice des particules. Un programme Matlab ajuste 

ces paramètres en minimisant la fonction de coût J définie par : 

 ( ) ( )( ) ( )2 2
= + − + + −d t dc tc t tcJ I I I I I I  (1.1) 

Pour calculer Itc et Idc, il faut prendre en considération la géométrie du montage. On considère 

une tranche de fluide d’épaisseur dz à la position z. Par hypothèse, z=0 correspond à la 

première interface entre le verre de la cuve et la solution colloïdale (Figure 109). Pour 

simplifier la programmation, nous avons effectué trois approximations. La première consiste à 

supposer que la taille du spot lumineux est petite par rapport à la largeur de la fente d’entrée. 

Ainsi nous supposons que les angles θmin et θmax (Figure 110) ne dépendent pas de la position 

latérale x ou y sur l’échantillon. La seconde approximation effectuée que le système a une 

symétrie cylindrique autour de l’axe z. Nous supposons en effet que la fente de sortie n’est 

pas rectangulaire, mais circulaire et de même aire que la vraie fente de sortie. Ceci nous 

permet de définir un rayon effectif à cette fente. La troisième approximation suppose qu’il n’y 
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a pas de diffusion multiple de la lumière, c’est à dire qu’un faisceau déjà diffusé par une 

particule ne peut plus l’être de nouveau. En revanche, nous avons supposé qu’il est absorbé 

par la suite. A l’aide de ces trois approximations, On utilise l’expression suivante pour 

calculer Idc: 

 max

min

2 2
( ) 1 2

20 ( )
( ) sin( )

θ

θθ
θ θ

=

=

+
= ∫ ∫

z L z

dc iz z

S S
I I z A d dz

x
 (1.2) 

avec 2π
λ

= eaun ax , ( )0
3exp
4

ϕ⎛ ⎞= − +⎜ ⎟
⎝ ⎠

i v scatt abs
zI I Q Q
a

, 3exp
4

θ
θ ϕ

⎛ ⎞
= −⎜ ⎟

⎝ ⎠
v abs

lA Q
a

 et 

cos( )θ θ
−

=
L zl . S1 et S2 sont les éléments de la matrice de diffusion des particules, leurs 

expressions sont calculées dans [Bohren, 1983]. Qscatt et Qabs sont les efficacités d’absorption 

et de diffusion [Bohren, 1983]. Qscatt est proportionnelle à l’intensité diffusée par une particule 

dans toutes les directions. Qabs est proportionnelle à l’intensité absorbée par une particule. Le 

terme Ii(z) tient compte de l’absorption et de la diffusion de la lumière dans toutes les 

directions de l’espace par les particules comprises entre la position 0 et la position z. Ce terme 

tient compte du fait que l’intensité incidente en z est déjà atténuée. Le terme Aθ correspond à 

l’atténuation de l’intensité lumineuse diffusée dans la direction θ. Cette atténuation a lieu sur 

la longueur lθ qui correspond à la longueur restant à parcourir dans l’échantillon. 

L’expression retenue pour l’intensité transmise est : 

 min

2 2
( ) 1 2

20 0
( ) ( ) sin( )

θ

θ θ θ
=

=

+
= + ∫ ∫

z L z

t i iz

S S
I I L I z A d dz

x
 (1.3) 

Le premier terme de (1.3) tient compte de l’intensité incidente directement transmise. Le 

second terme correspond à l’intensité diffusée dans le cône compris entre l’angle 0 et l’angle 

θmin qui n’est pas réfléchie dans la sphère intégratrice quand la pastille de BaSO4 n’est pas 

située en face de l’échantillon. 

V.1.3. Expériences et résultats  

Les expériences sont réalisées sur une solution de latex dont la taille est connue (200nm de 

diamètre) pour deux concentrations volumiques différentes 210 %ϕ −=v  et 35.10 %ϕ −=v  et sur 

une solution de particules pour deux concentrations 20.604.10 %ϕ −=v  et 20.302.10 %ϕ −=v . 

Les valeurs des indices réels des particules de latex étant connues, nous avons pu les 
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comparer aux valeurs trouvées expérimentalement. La Figure 111 montre les résultats obtenus 

pour l’indice réel, la Figure 112 montre ceux relatifs à la partie imaginaire. 

 

Figure 109 : définition des notations utilisées pour 

décrire comment calculer l’intensité transmise et 

l’intensité diffusée à travers l’échantillon de 

particules. 

Figure 110 : définition des angles θmin et θmax utilisés 

dans le calcul des intensités diffusées et transmises. 

 

 

Figure 111 : Evolution de la partie réelle de l’indice 

en fonction de la longueur d’onde pour des particules 

de latex et des particules magnétiques. 

Figure 112 : Evolution de la partie imaginaire de 

l’indice en fonction de la longueur d’onde pour des 

particules de latex et des particules magnétiques. 
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La mesure de l’indice réel pour les particules de latex est en accord à 1% près avec les valeurs 

d’indice données par le fournisseur de particules Duke. On constate en outre que la mesure 

des indices réels donne des résultats indépendants de la concentration en particules, ce qui est 

satisfaisant et montre que les particules sont suffisamment concentrées pour avoir un signal 

correct et suffisamment diluées pour ne pas avoir d’effet de diffusion multiple de la lumière. 

Les mesures d’indices imaginaires sont en revanche un peu plus intrigantes. Tout d’abord 

elles donnent pour les particules de latex une valeur d’indice imaginaire faible mais non nulle. 

Or les particules de latex sont connues pour être non absorbantes. Il est probable que de la 

lumière soit perdue dans le montage. Ceci peut être dû aux réflexions multiples sur la sphère 

ou aux pastilles de BaSO4. Pour les particules magnétiques, l’ajustement donne un offset 

constant pour les indices mesurés à deux concentrations différentes. Ceci peut être dû à 

l’apparition de bulles observées pendant l’expérience. Comme cette expérience nécessite 

l’utilisation de beaucoup de produits, elle n’a pas été effectuée une seconde fois. Il faudrait la 

refaire avec un réfractomètre d’Abbe par exemple afin également d’avoir une mesure qui 

dépend moins du modèle utilisé. Dans la suite nous avons utilisé les mesures obtenues avec la 

solution en particules la plus concentrée dans la mesure où elles devraient être moins 

sensibles à des perturbations extérieures non contrôlées. 

 

V.2. Références bibliographiques 

 

Bohren C. F. and Huffman D. R. (1983). "Absorption and Scattering of Light by Small 

Particles". New-York, Wiley Science, First Edition. 

 

Ma X., Lu J.Q., Scott Brock R., Jacobs K.M., Yang P. and Hu X.H. (2003). "Determination of 
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VI ANNEXE 2 : traitement des spectres 
 

La Figure 113 résume l’origine de la lumière collectée dans la fibre. 

 

 

Figure 113 : éléments de l’échantillon diffusant la lumière et contribuant à l’intensité diffusée collectée au 

niveau de la fibre optique collectrice. Les points verts dans les lames représentent les impuretés 

(poussières, rayures) diffusant la lumière au niveau des dioptres. 

 

Notons Il(λ) la répartition spectrale de l’intensité lumineuse délivrée par la lampe à vapeur de 

Xénon utilisée dans le montage. Soit L(λ), la fonction de réponse de l’ensemble du montage 

optique. Elle est égale à l’intensité recueillie sur la caméra si la lampe avait une répartition 

d’intensité plate et si le diffuseur au niveau de l’échantillon diffusait la lumière de manière 

identique pour toutes les longueurs d’onde. Considérons un ensemble de N particules 

magnétiques placées entre deux lames de verres en l’absence de champ. L’intensité diffusée 

par la solution dans la direction de la fibre collectrice est donnée par : 

( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )
o

o o ' oo

90 '
0 13 167 16790

θ

θθ θ θ θθ
λ λ λ λ λ λ λ λ θ λ

=+

= = = = −=−

⎡ ⎤= + + +⎢ ⎥⎣ ⎦∫B lI I L NP NR P N B P d B

 (2.1) 

où ( )0θ
λ

= X
P est le facteur de forme d’une particule dans la direction θ=X°, R(λ) désigne le 

coefficient de réflexion de la lumière incidente sur le dioptre air-verre. Ce coefficient est 

faiblement dépendant de la longueur d’onde, il est de l’ordre de 4% pour un dioptre air-verre, 

et d’environ 0.36% pour un dioptre eau-verre. B(λ) est l’intensité lumière diffusée par les 
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dioptres dans la direction de la fibre collectrice. Les différences constatées sur les spectres 

obtenus en la présence ou en l’absence d’une cuve remplie d’eau pure sont dues à B(λ) 

(Paragraphe II.7.1, Figure 34). Le terme ( ) ( )
o

' oo

90 '
16790

θ

θ θ θθ
λ λ θ

=+

= −=−∫N B P d  correspond à la 

lumière diffusée une première fois par le dioptre dans la direction θ avec l’intensité B’(λ) et 

rediffusée ensuite vers l’avant par les particules. Ce terme est inconnu et ne peut être évalué. 

Enfin le terme ( )o13θ
λ

=
NP  correspond à la lumière directement rétrodiffusée par les particules 

et le terme ( ) ( )o167θ
λ λ

=
NR P  correspond à la lumière d’abord réfléchie  sur le second dioptre 

air-verre puis diffusée vers l’avant par les particules. Des particules de 200nm diffusent 

environ 50 fois plus la lumière vers l’avant que vers l’arrière, les termes ( )o13
P

θ
λ

=
 et 

( ) ( )o167
R P

θ
λ λ

=
 sont donc du même ordre de grandeur même si le coefficient de réflexion 

R(λ) est assez faible ( ( ) 4%R λ ≈ ). 

Intéressons-nous à l’expression de l’intensité recueillie au niveau du détecteur lorsque le 

champ est non nul. Supposons pour simplifier, que les N particules se sont réparties en Nc 

chaînes de Np particules. Cela revient à admettre que les chaînes formées sont parfaitement 

monodisperses, ce qui n’est pas le cas en pratique. L’intensité recueillie au niveau du 

détecteur s’écrit alors: 

( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )

( ) ( ) ( )

o o o o

o

' o ' oo

0 13 13 167 167

90 '
167 16790

θ θ θ θ

θ

θ θ θ θ θθ

λ λ λ λ λ λ λ

λ λ θ λ

≠ = = = =

=+

= − = −=−

⎡= +⎣
⎤+ + ⎥⎦∫

B l c p c p

c p

I I L N N P S N N R P S

N N B P S d B
 (2.2) 

en utilisant les mêmes notations que pour l’équation (2.1). ( )oθ
λ

= X
S  est le facteur de structure 

de la chaîne vue dans la direction θ=X°. Les expressions de (2.1) et de (2.2) montrent qu’il 

n’est pas simple de mesurer directement le facteur de structure, et que l’on est gêné par les 

phénomènes de réflexion. Nous proposons ici une méthode pour traiter le signal. Cette 

méthode permet de retrouver le facteur de structure à proximité du pic de Bragg. Comme, à 

proximité du pic de Bragg, ( ) ( )o oBragg Bragg13 167θ θ
λ λ λ λ

= =
∼ � ∼S S , (2.2) se réduit à : 

 ( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )o o0 Bragg 13 13θ θ
λ λ λ λ λ λ λ≠ = =

⎡ ⎤= +⎣ ⎦∼B l c pI I L N N P S B  (2.3) 

Considérons l’expression de l’intensité recueillie au niveau du détecteur lorsqu’une cuve 

remplie d’eau est placée dans la bobine, dans ce cas : 

 ( ) ( ) ( ) ( )Bragg 1eau lI I L Bλ λ λ λ λ=∼  (2.4) 
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où B1 correspond à l’intensité diffusée directement par les dioptres et collectée dans la fibre. 

B1 diffère légèrement de B car les cuves ne sont pas rigoureusement identiques. Il est 

maintenant nécessaire d’accéder à la valeur de ( ) ( )λ λlI L . Pour cela, nous plaçons dans la 

bobine un échantillon contenant des particules de tailles parfaitement calibrées de 60nm de 

diamètre et d’indice connu. Pour ces particules : 

( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( ) ( )
o

o o ' oo

9060 60 ' 60
60 60 60 60 313 167 16790

θ

θθ θ θ θθ
λ λ λ λ λ λ λ λ θ λ

=+

= = = −=−

⎡ ⎤= + + +⎢ ⎥⎣ ⎦∫nm nm nm
nm l nm nm nmI I L N P N R P N B P d B

 (2.5) 

Pour des particules de petite taille devant la longueur d’onde, la diffusion est isotrope dans 

l’espace : o o
60 60

13 167θ θ= =
≈nm nmP P , donc on peut raisonnablement supposer que les termes faisant 

intervenir dans (2.5) la diffusion consécutive à une première réfection sur le second dioptre 

sont négligeables devant la diffusion vers l’arrière. Ainsi (2.5) se réduit à : 

 ( ) ( ) ( ) ( )o
60

60 60 13θ
λ λ λ λ

=
= nm

nm l nmI I L N P  (2.6) 

Il est possible de calculer numériquement ( )o
60

13θ
λ

=
= nm

numP P . Connaissant les indices optiques 

des particules, on peut également calculer 0
13

BPθ
≠

= °  qui est le facteur de forme des particules 

magnétiques dans la direction θ=13°. Ceci conduit à traiter l’intensité de la manière suivante : 

 13 1 130 60
130

60 13 60 60

c p c pB eau nm
traitée B

nm nm nm

N N S B B N N SI I PI S
I P N N

θ θ
θ

θ

= =≠
=≠

= °

+ −−
= ≈ ≈ ∼  (2.7) 

qui est proportionnel au facteur de structure, si l’on se place près du pic de Bragg. En 

revanche, si l’on s’éloigne du pic de Bragg, le facteur de structure 13θ =S  devenant faible 

devant 1, tous les autres termes de bruit deviennent importants et le signal est essentiellement 

lié à ces termes que l’on ne connaît pas.
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VII ANNEXE 3 : article A. Koenig et al. [Koenig, 2005] 
 

Koenig A. et al. (2005). "Magnetic force probe for nanoscale biomolecules." 

Physical Review Letters 95(12): 128301. 
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VIII ANNEXE 4 : article R. Dreyfus et al. [Dreyfus, 2005] 
 

Dreyfus R. et al. (2005). "Purcell's "rotator": mechanical rotation at low Reynolds number." 

European Physical Journal B 47(1): 161-164. 
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IX ANNEXE 5 : article M. L. Roper et al. [Roper, 2005] 
 

Roper M. L. et al. (2005). "On the dynamics of magnetically driven filaments." 

Submitted to Journal of Fluid Mechanics. 
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X ANNEXE 6 : fabrication des nageurs 
 

L’ADN double brin (315 paire de bases) biotinylé aux deux extrémités est synthétisé à l’aide 

du kit PCR (Expand High Fidelity PCR System) fourni par Roche Applied Science en 

utilisant des amorces biotinylées (Eurogentec) et un λ-ADN comme ADN de départ. L’ADN 

final est purifié et sa concentration est mesurée par fluorescence (Picogreen). 

6µL de globules rouges humains sont d’abord lavés trois fois dans 500µL de tampon PBS. 

Puis ils sont incubés pendant 30min dans 1mL de PEG-NHS (3400Da) biotinylé fourni par 

Nektar Therapeutics dans un tampon PBS. L’échantillon est centrifugé à 400g et les cellules 

sont redispersées dans 500µL de tampon PBS contenant un tensio-actif pluronic (F-127) à 

0.5%w. 

Les particules magnétiques de 1050nm de diamètre (≈10.109 particules/mL) fournies par 

Dynal (Dynabeads MyOne Streptavidin) recouvertes de streptavidine (7.105 streptavidines par 

particule) sont diluée 10 fois dans un tampon PBS avec du F-127 (0.5%w). Elles sont lavées 

deux fois avant de les conserver dans ce tampon. Dans un Eppendorf de 1000µL, on mélange: 

0.5µL d’ADN (315 paires de bases, 1.4.10-6M), 40µL de tampon PBS contenant 0.5%w de F-

127, 5µL des particules diluées 10x, et 10µL de la solution de globules rouges biotynilés. 

L’Eppendorf est placé dans un champ magnétique homogène (30mT) pendant 15 minutes. 

10µL de la solution est rajouté aux 40µL de tampon PBS avec F-127 (0.5%w). Les structures 

sont transférées dans un capillaire (2cm x 100µm x 1mm) scellé aux deux extrémités avec de 

l’huile silicone très visqueuse (Rhodia). Lors de cette dernière étape, les chaînes se cassent. 

On les reforme en replaçant le capillaire dans le même champ magnétique (30mT) pendant 

5min.
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