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Nouvelle technique magnéto-acoustique a ondes de cisaillement pour la
caracterisation de fluides visqueux

N. Wilkie-Chancellier, Y. Le Diraison, E. Caplain, S. Serfaty, J.-Y. Le Huérou

Laboratoire Systémes et Applications des Technologies de I’Information et de I’Energie (SATIE),

Université de Cergy-Pontoise, ENS Cachan, UMR CNRS 8029, 5 Mail Gay Lussac, F-95000 Cergy-Pontoise, nicolas.wilkie-chancellier@u-cergy.fr

Les matériaux hybrides organique - inorganique synthétisés par "chimie douce" représentent une alternative
intéressante dans la conception de nouveaux matériaux. Pour les optimiser, le controle de la viscosité¢ dans les
premiers instants de formation est primordial. A ce jour, seule une technique ultrasonore utilisant un transducteur
de cisaillement permet d'assurer un suivi complet du matériau. Il nécessite néanmoins une excitation filaire peu
adaptée a une utilisation industrielle. Ce travail présente une nouvelle technique magnéto acoustique
radiofréquence et un modéle approprié permettant de caractériser les propriétés visqueuses de ces matériaux.
Cette technique ultrasonore utilise un nouveau capteur congu pour fonctionner dans une large gamme de
fréquences (1 - 200 MHz). Celui-ci est constitué d'un support piézoélectrique et d'un circuit rayonnant auto
résonant a fort coefficient de qualité excité par induction. Le suivi de l'impédance électrique induite de ce
résonateur permet de caractériser le matériau en contact. La premiére partie présente le modele électrique
équivalent approprié permettant d'extraire les propriétés mécaniques du matériau. On montre que le décalage de
la fréquence de résonance et l'amortissement liés aux propriétés viscoélastiques du matériau peuvent étre
représentés par une inductance (L;) et une résistance (R;) induites équivalentes supplémentaires. Différents
liquides de viscosité connue (mélanges eau - glycérol) ont, ensuite, été étudiés afin de valider le modele. On
montre que les paramétres R; et L; sont liés a la racine carrée du produit viscosité - masse volumique du liquide.
Ces résultats concordent avec les travaux de Martin et de Kanazawa qui ont couplé I'onde de cisaillement d'une
microbalance & quartz a 1’onde amortie dans un liquide. Ils laissent présager que cette technique pourra étre

utilisée pour mesurer les propriétés viscoélastiques de matériaux hybrides au cours de leur formation.

1 Introduction

Le procédé Sol-Gel (SG) est couramment utilisé pour
élaborer, au travers de réactions de "chimie douce", une
grande variété de matériaux aux propriétés spécifiques [1].
Basé sur des réactions de polymérisation inorganique, ce
procédé permet ['¢élaboration de nouveaux matériaux
pouvant étre hybrides organique-inorganique grace a leur
¢laboration a une température proche de l'ambiante. De
nombreuses applications dans les domaines optiques [2] ou
celles nécessitant une bioencapsulation [3], sont ainsi
développées. Pour optimiser 1'élaboration de ces matériaux,
le contrdle des paramétres viscoélastiques et électriques au
cours de la transition de phase (de la phase sol a la phase
gel) peut s'avérer étre pertinent. Des méthodes rhéologiques
a basses fréquences (inférieures a quelques kHz) peuvent
étre utilisées. La méthode la plus courante utilise la
rhéologie de Couette (typiquement entre 0,1 et 10 Hz). Elle
ne permet néanmoins de contrdler le processus qu'autour du
temps de gel, c'est-a-dire, a proximit¢é de la forte
augmentation de la viscosité [4]. Plus récemment, une
technique de mesure acoustique dans le domaine audible
(50 - 10000 Hz) donne également accés au méme temps de
gélification [5]. Toutefois, en raison des fortes variations du
module complexe de cisaillement G* au cours de la
formation de ces gels, ces méthodes ne permettent pas un
suivi complet sans changer de dispositif. De plus, on accéde
avec ces techniques a une information macroscopique alors
que l'optimisation des propriétés finales du matériau
nécessite  également de suivre 1'évolution de leur
nanostructure. L'évolution des propriétés diélectriques des

matériaux hétérogenes est également importante pour
accéder a une compréhension plus approfondie des
procédés de fabrication. La prévision a priori des propriétés
diélectriques de ces milieux demeure également un
probléme. En effet, la connaissance fondamentale des
mécanismes de polarisation de la matiére condensée
hétérogene constituant ces milieux est loin d'étre compléte.
Par exemple, le traitement approprié¢ de l'anisotropie et de
l'inhomogénéité spatiale n’est toujours pas maitrisé.
Pourtant une compréhension des liens entre la structure du
matériau et les  propriétés ¢électromagnétiques
macroscopiques fournirait des informations pertinentes sur
l'arrangement spatial des macromolécules et sur leurs
interactions [6].

Notre laboratoire a donc cherché a développer des
techniques assurant un suivi des caractéristiques
mécaniques et électriques de ces matériaux a une échelle
microscopique. Les techniques développées utilisent des
méthodes ultrasonores a ondes de cisaillement et a
induction radiofréquences. Parmi les techniques
ultrasonores, la plus adaptée au suivi des matériaux a
transition de phase utilise un résonateur piézoélectrique a
quartz de coupe AT (TSM) [7]. Avec un modéle électrique
approprié, cette technique permet d’extraire G" 4 hautes
fréquences [8] en tenant compte de 1'évolution électrique
des gels.

Pour effectuer a terme un suivi simultané des propriétés
diélectriques et mécaniques, nous proposons un nouveau
systtme magnéto-acoustique. Dans cet article, nous
présentons d'abord l'architecture auto-résonnante du
nouveau capteur magnéto-acoustique. Elle permet de



rayonner un champ magnétique radiofréquence relativement
intense tout en générant un mouvement de cisaillement.
Une description de la technique de mesure est ensuite
présentée. Cette technique est particulierement originale car
elle permet simultanément d'exciter le capteur et de
caractériser le matériau par induction. A cet effet un modele
d'extraction des propriétés viscoélastiques d'un matériau en
contact avec le capteur est propos¢. Enfin, une étude
préliminaire sur différents mélanges eau-glycérol de
viscosité controlée est réalisée afin d'évaluer l'efficacité de
la mesure de viscosité.

2 Présentation du capteur magnéto-
acoustique a ondes de cisaillement

L'évolution simultanée, a I'échelle de la macromolécule,
des propriétés ¢lectriques et mécaniques des gels en
formation, justifie l'utilit¢ d'un capteur sensible aux deux
effets. Une nouvelle génération de capteurs est actuellement
a I'étude dans notre laboratoire pour réaliser ce type de
caractérisation. Cette famille de capteurs a la particularité
de récupérer, a l'image du résonateur TSM, les évolutions
rhéologiques du matériau en contact par l'intermédiaire
d'une excitation a distance. Compte tenu du champ
magnétique rayonné, ce type de capteur doit permettre, a
terme, d'é¢tudier simultanément 1'évolution des propriétés
diélectriques du matériau.

L'utilisation de capteurs couplant les effets
¢électromagnétiques et mécaniques dans le domaine du
contrdle non destructif n'est pas nouvelle [9, 10, 11].
Différents transducteurs a ondes de surface et a ondes de
volume, de la famille des Transducteurs ou capteurs
ElectroMagnétiques ~ Acoustiques ou Ultrasonores
(EMAT/EMUS), sont en effet particulierement appréciés
pour leur fonctionnement sans contact. Pourtant, aucune
technique utilisant ces transducteurs ne permet de suivre les
propriétés viscoélastiques hautes fréquences de matériaux
complexes.

2.1  Principe de fonctionnement du résonateur RF

L'architecture du transducteur & excitation sans contact
s'approche de celle d'un capteur de surface développé pour
l'imagerie de la peau par RMN [12]. Le capteur est formé
de deux bandes conductrices paralléles circulaires, multi-
tours, et séparées par un di¢lectrique a faibles pertes.

On crée ainsi une ligne de transmission dont les
conditions de résonance sont données par la relation

suivante [13] :
L, o Ve, Ly =1 (1)
47, 4c

ol ay est la pulsation de résonance, L est l'inductance
équivalente du systéme a deux bandes, Z, est l'impédance
caractéristique de la ligne de transmission (dépendant de la
largeur de chaque bande, de I'épaisseur du diélectrique et de
la permittivité du diélectrique &, ), /,, constitue la longueur
moyenne de la ligne, ¢ est la vitesse de la lumiére dans le
vide.

Afin d'observer cette condition de résonance, la ligne de
transmission concentrique doit étre ouverte et déséquilibrée
de sorte que les courants dans les bandes de chaque face du
di¢lectrique soient déphasés les uns par rapport aux autres.
Pour y parvenir, les fentes délimitant les extrémités des

bandes enroulées sont diamétralement opposées (voir
figure 1).

Diélectrique piézoélectrique

Bandes conductrices asymétriques

Figure 1 : Résonateur radiofréquence a induction
magnétique.

Compte tenu de l'absence de contact, le facteur de
qualité est uniquement inversement proportionnel aux
pertes diélectriques. Par conséquent, si le diélectrique est a
faibles pertes, ce facteur de qualité peut étre important. En
utilisant du Cuflon, le facteur de qualit¢ observé a la
température ambiante atteint une valeur proche de 1000
dans la bande de fréquence 1-200 MHz.

2.2 Adaptation du capteur a la rhéologie

Pour que ce capteur puisse générer des ondes de
cisaillement, le diélectrique qui sépare les deux circuits peut
étre remplacé par un matériau piézoélectrique. Celui-ci
permet, simultanément, d'ajuster la fréquence de résonance
¢électromagnétique et d'assurer la transduction électrique-
mécanique. Dans ce cas, le matériau piézoélectrique ne doit
pas uniquement étre choisi en fonction de ses propriétés
piézoélectriques mais également en fonction de ses
propriétés di¢lectriques.

Pour rendre homogéne le champ magnétique dans la
zone d'investigation, assurant dans le méme temps un
mouvement de cisaillement uniforme du matériau
piézoélectrique, une architecture proche de celle des
bobines de Helmholtz a été utilisée [14]. Ce travail
d'optimisation a consisté a coupler deux résonateurs RF
(présent¢ dans la figure 1) séparés par un film en
PolyVinylidene DiFluoride (PVDF) (voir figure 2).

Résonateurs RF

{Q‘,Métélriau piézoélectrique
(PVDF)

Figure 2 : Capteur magnéto-acoustique a ondes de
cisaillement.

La distance de couplage et les dimensions des
résonateurs ont été choisies en fonction de la répartition des
champs électriques dans le PVDF et du mode d'excitation
privilégié. Le diameétre extérieur des résonateurs est de
40 mm. Le nombre de tours a été fixé a 4 et la largeur des



bandes fait 2 mm. L'épaisseur du diélectrique en Cuflon est
de 254 um (soit 10 mils).

La fréquence de résonance du capteur dépend des
fréquences de résonance de chacun des résonateurs et du
coefficient de couplage k. Afin d'assurer un courant
identique dans les deux résonateurs, ces derniers doivent
avoir la méme fréquence de résonance fj;. On peut alors
montrer que la fréquence de résonance résultante f, est
donnée par :

fto/
N1+k

La fréquence de résonance de chaque résonateur étant
de 44 MHz, on observe une fréquence de résonance du
capteur de 32,4 MHz. Compte tenu du couplage, ce résultat
permet également de confirmer que les dimensions des
résonateurs ont été optimisées afin d'atteindre un couplage
maximum a cette distance et donc un déplacement
maximum [14]. Notons néanmoins que compte tenu de
l'angle de pertes diélectrique relativement fort du PVDF
(tan & = 0,25) par rapport a celui du Cuflon, cette
configuration optimale entraine une diminution maximum
du coefficient de qualité.

3 Résultats et discussion

3.1 Technique de mesure par induction

Le capteur est excité par une sonde, circulaire et
faiblement couplée. Cette sonde est ¢galement utilisée pour
mesurer la réponse du capteur (voir figure 3). Dans le cas
d'un faible couplage entre la sonde et le capteur, on peut
montrer que leurs interactions dépendent de la surface de la
sonde et du rapport quadratique entre le champ magnétique
induit et le courant d'excitation (dans la sonde) [15]. Les
modifications du champ magnétique induit par le capteur
mis a proximité de la sonde impliquent alors par réciprocité
des modifications des propriétés de la sonde. Une mesure
d'impédance, vue de l'entrée de la sonde, permet, dans ce
cas, de caractériser le capteur en présence ou non du
matériau.

magnétique

Network analyzer
HP4195A

Matériau
viscoélastique

Capteur

-

Figure 3 : Systéme de mesure sans contact.

3.2  Modélisation des interactions sonde-capteur

Les interactions du couple sonde/capteur sont purement
inductives. Le couplage entre la sonde et le capteur peut
donc étre représenté par un transformateur, de mutuelle
inductance M, dont le primaire est la sonde (inductance
avec pertes) et le secondaire est le capteur chargé par le
matériau viscoélastique ou non. Le schéma équivalent de
I'ensemble "sonde/capteur chargé" est donc celui de la
figure 4.

L'impédance vue a l'entrée est alors donnée par :

7,-7 + M@ )
C T Zo+n 2,
ou Z, est l'impédance équivalente de la sonde, Z; est
I'impédance du capteur (a vide) et M la mutuelle inductance
entre la sonde et le capteur. Les éléments équivalents L, C;
et R, sont respectivement 1'inductance, le condensateur et la
résistance intrinséque du capteur a vide. Z; est représentatif
des effets liés au matériau déposé sur le piézoélectrique du
capteur.

Capteur en charge

M A

NN
~
“n
O
11
1

nwZ;

Figure 4 : Représentation électrique du systéme
sonde/capteur en présence du matériau.

Dans notre configuration, 1'évolution de la réponse du
capteur en présence du matériau ne suffit pas pour
déterminer les propriétés mécaniques du milieu. Le
matériau étant faiblement conducteur, il faut distinguer
1'énergie magnétique créée dans le volume du milieu étudié,
de I'énergie magnétique créée a l'extérieur de ce volume. Le
coefficient de remplissage 77, (77, < 1) permet de quantifier
cette notion [16]. Il tient compte des courants induits dans
le matériau en présence du champ magnétique. En
considérant, dans ce travail préliminaire, que les propriétés
¢lectriques et le volume des matériaux étudiés sont
constants, il est alors possible de relier 77, Z; aux propriétés
viscoélastiques.

En effet, différentes approches développées dans la
littérature permettent de modéliser le comportement d'un
résonateur piézoélectrique chargé. Elles utilisent une
représentation équivalente constituée soit d'une ligne de
transmission mécanique [17], soit d'un circuit électrique a
¢éléments localisés autour de la fréquence de résonance [18].
Cependant, la validit¢ de ces équivalences dépend de la
nature du matériau en contact avec le quartz. Cela limite
donc I’utilisation de ce dispositif a la caractérisation des
liquides viscoélastiques ou des gaz [19].

Afin d’extraire les propriétés mécaniques du matériau
en contact avec le capteur magnéto-acoustique, on peut
décrire le lien entre 1'impédance électrique du capteur en
charge (i.e. en présence du matériau) et l'impédance
mécanique. A la surface de contact, cette impédance
s'exprime par le rapport entre la contrainte appliquée et la
vitesse de déplacement au niveau de I'¢lectrode. Ceci
explique, d'une certaine maniére, que les conditions de
résonance du capteur soient modifiées par les
caractéristiques du matériau en contact. Une description
macroscopique des interactions permet de distinguer deux
effets : un effet d'inertie qui est décrit par Sauerbrey [20]
pour la microbalance a quartz chargée par un film mince
parfaitement rigide, et un effet li€ aux propriétés
viscoélastiques du matériau en contact. Cet effet est
mesurable en excitant sinusoidalement le capteur. Si I'on ne
tient compte que des effets liés a la propagation de l'onde
ultrasonore ainsi générée, l'impédance mécanique a la



surface de 1'¢lectrode est alors celle de l'impédance
caractéristique du matériau, soit :

Z, =P, G (@) (3)

oU O, est la masse volumique du matériau en contact.

Dans le cas d'un fluide newtonien (i.e. liquide
uniquement visqueux), G (@) ne dépend que de la viscosité
dynamique 7 et de la fréquence d'excitation. Les parties
réelle et imaginaire de l'impédance caractéristique sont alors
égales et I’expression précédente devient :

Z, = /% (1+) 4)

La charge peut alors étre modélisée, d'un point de vue
électrique, par une résistance en série avec une inductance
[21, 22]. Cette équation laisse de ce fait présager une
diminution du coefficient de qualité du résonateur et un
décalage de la fréquence de résonance lorsque l'élément
piézoélectrique est chargé par un liquide. Conformément a
l'expression fréquemment utilisée et décrite par Kanazawa
et Gordon pour les microbalances a quartz [23], le décalage
de la fréquence de résonance, dans le cas des fluides
faiblement visqueux, devrait donc s'écrire :

Af = K\ 0 %)

3.3  Mesures de la réponse du capteur en contact avec
des fluides newtoniens de viscosité différente

L'objectif de 1'¢tude est d'évaluer qualitativement
I'évolution de la réponse du capteur en fonction de la
viscosité. Une série de mesures de validation a donc été
réalisée lorsque le capteur magnéto-acoustique a été chargé
par un mélange eau-glycérol de concentration de glycérol
contrdlée (entre 0 et 80% de glycérol dans l'eau). Les
caractéristiques de ces mélanges eau - glycérol, c’est-a-dire
la masse volumique o (en kg.L™") et la viscosité dynamique
1 (en mPa.s), sont parfaitement connues et tabulées. La
Table 1 décline les caractéristiques mécaniques des fluides
a 20°C. La quantité de glycérol dans I’eau est donnée par le
rapport massique X, o, défini par :
gy = 2100 (6)

Mgly + Meqy

ou myg, et me, sont respectivement les masses de
glycérol et d’eau. Notons ainsi que x,,,,=0% correspond a
de I’eau sans glycérol et que x,,4,=100%.correspond a du
glycérol sans eau.

En outre, la propriété électrique de ces matériaux reste
constante pour une température donnée.

Tty (%) | P (kg L) [ 1 (mPas) | [0, 17 (kgem™.s™?)
0 1 1,005 1,002
40 1,100 3,720 2,023
50 1,127 6,000 2,600
70 1,182 22,500 5,157
77 1,199 48,173 7,599

Table 1 : Caractéristiques des fluides utilisés, constitués
d’un mélange de glycérol dans I’eau, a 20°C.

Une mesure systématique de I'impédance électrique aux
bornes de la sonde a été réalisée en déposant, au centre du
capteur et sur le PVDF, 150 pL de mélange a 20°C.

Afin de mesurer la réponse du capteur, on réalise au
préalable une opération de compensation de l'impédance de

la sonde Z, D’aprés I'équation 2, cette opération nous
permet de mesurer I’impédance suivante :
2, 2
Zme'\' = M a) (7)
l Z.\' + 77V Zi

La mesure est alors directement proportionnelle a
'admittance du capteur en charge. La figure 5 représente,
dans le plan complexe, Z,., aux bornes de la sonde pour
différents fluides.
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Figure 5 : Réponse du couple sonde/capteur pour différents
mélanges eau - glycérol.

Quel que soit le pourcentage de glycérol dans l'eau, la
réponse du couple capteur/sonde est fidéle a la réponse
habituellement obtenue pour un résonateur. En effet, dans le
plan complexe, les mesures autour de la résonance du
capteur constituent des cercles dont le centre et le rayon
évoluent en fonction du couplage électrique et des
propriétés mécaniques. Les fluides utilisés ayant une
conductivité constante proche de celle de l'eau, on peut
clairement distinguer que les effets liés au couplage
¢électrique entrainent une modification verticale du centre du
cercle. En revanche, un changement de viscosité¢ du fluide
déposé entraine essentiellement une réduction du rayon du
cercle.

Puisque les fluides déposés sur le PVDF sont
newtoniens, la mesure de la partie réelle de l'impédance
suffit pour déduire l'effet de la viscosité sur la variation de
fréquence et sur les pertes du résonateur (voir figure 6).
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Figure 6 : Partie réelle de I’'impédance mesurée aprées
compensation pour différents mélanges eau — glycérol.



La masse volumique des différents mélanges évoluant
trés faiblement en fonction de la concentration de glycérol
(écart maximum de 17%), on peut noter que la résistance
induite liée au capteur est surtout affectée par la variation
de viscosité. Ce constat peut étre observé dans figure 6 au
regard de la diminution de 1'amplitude et de 1'augmentation
de la largeur des pics de résonance. L'augmentation de la
viscosité affecte également la fréquence de résonance.

3.4  Etude de I'évolution de la fréquence et du
coefficient de qualité en fonction de la viscosité

A partir des mesures du capteur & vide puis en charge,
on peut accéder facilement & la variation de fréquence en
fonction des propriétés mécaniques. La figure 7 présente les
résultats observés pour différents mélanges eau-glycérol.
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Figure 7 : Variation de fréquence de résonance du capteur
magnéto - acoustique en fonction de la viscosité.

Ces résultats montrent une bonne corrélation entre la
variation de fréquence et la viscosité du produit.
Conformément au modele présenté au paragraphe 3.2, la
présence du fluide a la surface du matériau piézoélectrique
modifie le mouvement de cisaillement. Les données
expérimentales obtenues peuvent étre ajustées par une
droite de régression linéaire d’équation :

y =048 x + 89.107% (8)

Si ’on compare ces résultats avec 1’équation 5, cette
droite de régression linéaire nous permet d'obtenir un
coefficient K = 0.48. Ce coefficient tient compte a la fois
des facteurs de couplages ¢électromagnétiques et
piézoélectriques. Notons que la valeur de la constante (non
nulle puisque qu’égale a 89 10 s'explique par le fait qu'il
existe des courants induits dans le fluide qui perturbent le
champ magnétique rayonné par le couple sonde/capteur.
Une étude plus approfondie de ces interactions doit
permettre de remonter également aux propriétés électriques
du matériau en contact.

I1 est également possible de remonter aux propriétés de
viscosité du fluide a partir de la variation des pertes induites
dans le capteur. Un des moyens de mesure relativement
fiable permettant de remonter a ces pertes est de mesurer le
facteur de qualité du capteur a vide puis en charge. La

figure 8 montre la variation du facteur de qualité en
fonction du fluide déposé.

S y=47.5-3.26x R?=0.848 |
[ ]
l‘.

45 [T -
[ S0

® -
T‘\, °
o 35 J “-‘

25 [ <
b T ]
, T

15 ¢ ]

pmat 77 (kg m-Z 8-1/2)

Figure 8 : Variation du facteur de qualité électrique du
capteur magnéto - acoustique en fonction de la viscosité.

Bien que les valeurs observées soient relativement
bruitées, on peut constater qu'il existe une relation linéaire
entre les pertes induites dans le capteuret \/p 7.

Une étude plus approfondie devrait permettre de
mesurer ces pertes au travers de la variation de résistance
¢électrique induite dans le capteur. Pour extraire
correctement cette résistance induite, il est préférable de
tenir compte de la partie réelle et imaginaire de 1'impédance
mesurée.

4 Conclusion

Au contact d'un fluide visqueux, la réponse électrique
du capteur magnéto-acoustique est analogue a celle du
capteur TSM a quartz. Elle est représentative de
I'impédance mécanique du matériau et donc des
caractéristiques viscoélastiques dynamiques. Les résultats
pour des mélanges eau-glycérol ont montrés la capacité de
ce capteur a mesurer la viscosité dynamique. Ces résultats,
particulierement encourageants, laissent présager la
possibilité de caractériser a distance des matériaux
viscoélastiques, a l'aide de capteurs a excitation sans
contact.

Ce type d'architecture peut, par exemple, étre implanté
sur un élément piézoélectrique en quartz pour obtenir des
EMAT de cisaillement, particuliérement sélectifs, dont les
effets liés a la connectivité et a la fixation sont supprimés.
Leur aptitude a mesurer les effets diélectriques et a
transmettre les informations par induction augmente
considérablement le champ des applications potentielles.

L'utilisation d'EMAT pour accéder a 1'évolution des
parametres viscoélastiques et diélectriques devrait permettre
l'optimisation et le suivi de matériaux plus complexes. De
nombreuses applications peuvent alors étre envisagées aussi
bien dans le domaine médical, environnemental,
agroalimentaire ou pour le diagnostic moléculaire.
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