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RÉSUMÉ

Cette thèse porte sur la création et la caractérisation in situ de fluides complexes en géométrie
confinée. L’objectif est de réaliser des systèmes capables de générer et de caractériser d’un point
de vue rhéologique, in-situ, des fluides complexes, comme des dispersions biphasiques (émulsions,
mousses), ou encore des mélanges de fluides de viscosité variable.

La génération de mousses et d’émulsions par des microsystèmes présente des applications impor-
tantes dans l’agro-alimentaire, la cosmétique et constitue un domaine de recherche très enclin dans
le secteur de la santé et de la médecine. Une première partie de cette thèse se concentre sur la réa-
lisation et la modélisation d’un nouveau microgénérateur permettant de créer des dispersions avec
un diamètre en deçà de 10µm et un coefficient de variation proche de 1% (performances situées à
l’état de l’art). La géométrie particulière de notre dispositif et le choix optimal de paramètres ex-
périmentaux (gaz, surfactant, viscosité du fluide) permettent une évacuation avec une très faible
altération des bulles/gouttes générées, avec une variation du diamètre moyen en sortie du dispositif
de l’ordre de 3%.

Après avoir maîtrisé la production de ces fluides complexes stables, nous avons réalisé un micro-
rhéomètre afin de tenter l’étude de la rhéologie de tels fluides. Ce dispositif utilise une jauge piezo-
résistive intégrée sur puce (transducteur MEMS) comme capteur de pression différentielle, afin de
mesurer les contraintes de cisaillement imposées sur le fluide. La déflection que subit cette jauge
lorsqu’elle est soumise à une pression induite par le débit du fluide permet de retranscrire le com-
portement de ce fluide. Ce microrhéomètre présente de nombreux points positifs liés à sa taille très
réduite tels que le faible volume de liquide requis par expérience, la réduction des volumes morts,
une géométrie des canaux permettant d’atteindre de forts taux de cisaillement ou encore son coût
de fabrication restreint, qui le rendent particulièrement intéressant par rapport à des rhéomètres
classiques. La caractérisation de ce dispositif nous a amené à employer plusieurs méthodes d’envoi
contrôlé du fluide (contrôle indépendant du débit ou de la pression), ainsi que l’utilisation de plu-
sieurs types de fluides (newtoniens et non newtoniens) révélant des résultats en adéquation avec
nos attentes théoriques.

Cette caractérisation nous a également amené à utiliser un micromélangeur dans le but de générer
des fluides à viscosités variables que nous avons mesuré à l’aide du microrhéomètre. Cela nous a
permis de vérifier rapidement, dans une expérience de type high-throughput, des résultats obtenus
par des tiers avec des moyens classiques de laboratoire, publiés dans la littérature. Le système que
nous avons développé se rend extrêmement utile à l’étude des viscosités des mélanges de fluides dis-
similaires, offrant un outil versatile à ce champs de recherche qui reste essentiellement empirique.

Enfin, nous avons réalisé un nouveau type de microrhéomètre pourvu d’un générateur de fluides
complexes intégré. Cependant, suite à des problèmes techniques dus à la fabrication de nos dis-
positifs, l’étude de la rhéologie des dispersions générées in-situ n’a pas pu être réalisée au cours
de cette thèse. Ces travaux ont néanmoins permis d’optimiser la géométrie et de définir des procé-
dés fiables de fabrication, ce qui ouvrira des perspectives très intéressantes dans un avenir proche,
afin de réaliser des systèmes complètement intégrés pour l’étude des dispersions de différents types.

MOTS-CLES : Microfluidique, géométrie confinée, systèmes intégrés, MEMS, micromélangeur, mi-
crogénérateur, mousse, émulsion, fluides complexes, viscosité de mélange, rhéologie.
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INTRODUCTION GÉNÉRALE

Depuis plusieurs décennies, l’étude des fluides à l’échelle microscopique (microfluidique) connaît
un essor considérable. Définie comme "la science et la technologie des systèmes qui manipulent de
petits volumes de fluides" [1], la microfluidique est devenue un outil de plus en plus présent dans
notre quotidien.

Dans les années 1960 les premiers circuits intégrés sont apparus. Utilisant des procédés de fabri-
cation similaires, plusieurs autres dispositifs ont alors pu être fabriqués tels que des poutres, des
valves, des canaux fluidiques et autres structures à base de silicium. Durant les années 1970, la
course à la miniaturisation des systèmes a permis la fabrication de puces intégrant des éléments
mécaniques mobiles pour finalement prendre le nom de MEMS (micro electro mechanical system)
vers la fin des années 1980. Dans les années 1990, la prolifération des MEMS touchait de nombreux
secteurs d’activités donnant ainsi naissance à des bio-MEMS, MEMS- RF, MEMS optiques ou encore
microfluidiques. Sont également apparus au cours de cette décennie les premiers circuits microflui-
diques réalisés en poly dimethyl siloxane (PDMS). Facile à réaliser et peux coûteux ils présentent
néanmoins quelques inconvénients dans des applications ciblées tels que les aspects d’incompatibi-
lité chimique, de perméabilité et/ou d’élasticité des systèmes. Grâce à leur structure rigide et à la
compatibilité du silicium avec de nombreux fluides, les MEMS permettent de palier aux verrous liés
au silicone.

Dès lors, les systèmes d’analyses des fluides ont pu être miniaturisés, ce qui a permis de manière
générale de limiter la quantité des échantillons à tester, de favoriser des techniques d’observation
en temps réel, de diminuer les coûts et les temps de mesures et d’avoir une meilleure compréhension
des phénomènes physiques. Cet engouement dans la réalisation de microsystèmes fluidiques s’est
considérablement diversifiée et couvre à aujourd’hui de nombreux domaines d’applications [2]-[3].
On retrouve l’usage de puces microfluidiques dans le secteur de la santé-médecine où les tech-
niques de microfabrication permettent de réaliser des laboratoires sur puce ou encore des dispositifs
de diffusion de médicaments [4] (micropompes à insulines [5], encapsulation de médicaments [6]).
Dans le milieu de la biologie, les systèmes microfluidiques sont utilisés comme support dans l’ana-
lyse de cellules [7]-[8]. L’ingénierie tissulaire, dont l’objectif ultime est de pouvoir créer des organes
et des tissus à greffer [9], est également un milieu en pleine expansion. Les microsystèmes flui-
diques sont aussi très prisés pour leurs applications dans les tests immunologiques [10] ou encore
pour l’analyse de l’ADN [11] avec notamment l’amplification de la chaîne ADN par PCR (polymerase
chain reaction) sur puce, à l’aide de microgouttes [12]. Dans le secteur de l’agro alimentaire, les
dispositifs sont employés dans la détection de toxines dans des échantillons de viandes. Récemment,
les systèmes microfluidiques ont permis d’avoir une nouvelle approche pour réaliser des huiles vé-
gétales afin de produire du biocarburant [13].

Chacune de ces applications requiert bien évidement toute sorte de fluides et dans certaines cir-
constances de fluides dits complexes. L’intérêt de ces fluides porte d’une part sur leurs propriétés
mécaniques, leur écoulement et notamment sur leur rhéologie. Leurs propriétés font l’objet de plu-
sieurs travaux de recherche dans le milieu académique [14], où l’étude se porte sur leur comporte-
ment dans différentes géométries. Ces fluides sont également très prisés dans le milieu industriel
pour leurs propriétés physiques très intéressantes notamment dans les produits cosmétiques (fer-
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meté des mousses de rasage, texture des crèmes pour le visage), les aliments (mousse au chocolat,
mayonnaise) ou encore dans certaines huiles de moteur enrichies en additifs polymériques. L’étude
des propriétés intrinsèques de ces fluides a donc créé un besoin en terme de microcapteurs bas
coût capables d’étudier leur rhéologie. Cette quête de miniaturisation des capteurs a suscité un
fort engouement aussi bien dans le milieu industriel que dans le milieu académique imposant une
demande toujours plus précise des compétences des microcapteurs. Les aptitudes de ces derniers
doivent être étendues avec des mesures de plus en plus précises, imposant une pluridisciplinarité
accrue, des dimensions caractéristiques à l’échelle du micromètre, et un coût limité.

Au cours des travaux menés lors de cette thèse, nous avons tenté de répondre en partie à ces at-
tentes en réalisant de manière séparée, un microgénérateur de mousse et d’émulsion ainsi qu’un
microrhéomètre basé sur un transducteur MEMS. A terme, l’objectif est de réunir ces deux dispo-
sitifs sur une seule et même puce afin de pouvoir créer des fluides complexes in situ tels que des
mousses et émulsions ou encore des mélanges de fluides (issus d’un micromélangeur) et d’en étudier
la rhéologie. Notre approche est la suivante : dans un premier temps on réalisera un générateur de
fluides complexes (mousses et émulsions) afin de comprendre les aspects physiques et géométriques
liés à la création de dispersions en vue de fabriquer des bulles/gouttes monodisperses et stables.
Plusieurs méthodes sont rapportées dans la littérature pour générer des dispersions [15]-[16] avec
notamment les travaux de Sugiura et al. [17] qui proposent une méthode basée sur un réseaux de
microcanaux. Cette technique implique une transition du fluide envoyé sous forme 2D (crêpe) vers
une forme 3D (goutte). Nos travaux, en terme de réalisation d’un microgénérateur, se baseront sur
cette méthode de production et proposeront une géométrie particulière qui permettra de conserver
les dispersions créées à l’intérieur du dispositif avant d’être évacuées par un canal de sortie. Nous
réaliserons deux géométries de ce canal, la première sera de forme droite et la seconde adoptera une
géométrie fractale formant un réseau de microcanaux dirigés vers la sortie. Une approche statis-
tique quantitative basée sur l’utilisation d’une caméra rapide couplée à un microscope, permettra
d’observer les différents phénomènes de mûrissement et de coalescence des bulles/gouttes générées,
liés à la géométrie du canal d’évacuation du générateur. Cette étude permettra de mettre en avant
de meilleurs résultats en terme de monodispersité liés à la nature de la géométrie fractale. Par la
suite nous proposerons une analyse qualitative basée sur un modèle semi-quantitatif de création
d’une bulle, impliquant les paramètres géométriques du site de production, la viscosité du fluide de
la phase continue, la tension de surface et le volume de gaz injecté dans une bulle. Ce modèle per-
mettra de comprendre les principales tendances observées au cours des expériences et notamment
les subtilités liées à la production de mousses dans de tels dispositifs. L’objet de ces travaux sera
rapporté pour la première fois dans la littérature [18].

Après avoir maîtrisé les différents paramètres pour générer des dispersions stables, nous réali-
serons un microrhéomètre qui permettra d’étudier de façon à part entière la rhéologie de fluides
newtoniens et non-newtoniens. Les travaux de Angelescu et al. [19] ont permis de réaliser un mi-
crodispositif intégrant un capteur de pression microfluidique basé sur un transducteur MEMS et
un capteur de débit volumique basé sur des éléments chauffants permettant de déduire le temps
de vol du fluide d’un élément à l’autre. Dans cette thèse, nous nous inspirerons de la technologie
utilisée pour concevoir de façon analogue le capteur de pression, afin d’intégrer sur une puce une
jauge de pression différentielle, une jauge de pression totale et une piezorésistance RTD. La géo-
métrie et le confinement de l’écoulement dans les microcapillaires permettent d’atteindre des taux
de cisaillement supérieurs aux instruments classiques. Dans un rhéomètre cône-plan par exemple,
lorsque le taux de cisaillement atteint une valeur trop importante, le fluide se retrouve expulsé à
cause de la force centrifuge. Dans le cas d’une géométrie confinée, ce phénomène ne peut donc pas
exister, ce qui nous donne la possibilité d’atteindre des taux de cisaillement d’environ 8.104s−1 avec
un volume de liquide très faible (de l’ordre de 2mL). En outre, ce volume est suffisant pour balayer
une large gamme de taux de cisaillement pour chaque expérience. Au cours de cette caractérisation,
nous proposerons deux méthodes d’injection du fluide, la première à l’aide d’un pousse seringue (dé-
bit contrôlé), la seconde à l’aide d’un dispositif sous pression contenant le fluide à envoyer (pression
contrôlée) et dont le débit sera mesuré à l’aide d’une balance analytique en sortie de dispositif. La



15

seconde méthode permettra de définir un modèle mathématique des courbes de pression et de taux
de cisaillement obtenus lors des expériences. Avec ces deux méthodes, nous étudierons le comporte-
ment rhéologique de fluides newtoniens (dodécane, hexadécane et différents types de standards de
viscosité à base d’hydrocarbures) et de fluides non-newtoniens (solutions de polyisobutylene (PIB)).

Après avoir caractérisé ce dispositif, nous proposerons une section applicative du rhéomètre qui per-
mettra de mettre en œuvre une étude sur la mesure d’un fluide à viscosité variable, généré à partir
d’un micromélangeur. Situé dans la catégorie des micromélangeurs passifs, ce dispositif se base sur
une technique de mélange par laminage séquentiel. Les cellules vont imposer une séparation puis
une re-combinaison du flux contenant les fluides à mélanger, ce qui aura pour conséquence de di-
minuer la longueur de diffusion et ainsi le temps nécessaire pour réaliser un mélange complet. Le
mélange final sera directement injecté dans le microrhéomètre afin d’y mesurer la viscosité. Lors de
cette étude, nous emploierons les deux méthodes d’injection du liquide utilisées lors de la caractéri-
sation du rhéomètre (débit et pression contrôlés).

Enfin, le générateur de fluides complexes et le microrhéomètre seront réunis en un seul et même dis-
positif permettant l’étude in situ de la rhéologie de fluides complexes. Les résultats de cette étude ne
seront pas disponibles dans cette thèse à cause de difficultés techniques survenues pendant la réa-
lisation, rendant cette première version du dispositif inexploitable. Toutefois, l’ensemble des tests
réalisés nous a permis de définir de nouveaux procédés de fabrication pour une seconde version,
qui permettront de palier aux problèmes rencontrés. L’intégration in-situ de la production et de la
caractérisation de fluides complexes sur puce ouvre de larges perspectives qui se poursuivront à la
suite des travaux réalisés dans le cadre de cette thèse.
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FIGURE 0.1 – Présentation des tâches réalisées au cours de cette thèse pour la génération et la caractérisation
de fluides complexes.

Le déroulement de ce manuscrit se fera de la manière suivante :

Chapitre 1 : consacré aux outils mathématiques et aux lois de la microfluidique qui vont permettre
d’appréhender la modélisation des systèmes utilisés au cours de cette étude ainsi que l’état de l’art
sur les microsystèmes liés à la réalisation de notre dispositif à savoir, les générateurs de dispersions,
les microrhéomètres et enfin les micromélangeurs .

Chapitre 2 et 3 : présentation des dispositifs réalisés au cours de cette thèse en terme de concep-
tion, de réalisation et de caractérisation comprenant un générateur d’émulsion et de mousse (Etape1
de la figure 0.1) et un microrhéomètre sur puce (Etape2 de la figure 0.1).

Chapitre 4 : application du microrhéomètre avec un micromélangeur (Etape3 de la figure 0.1).
Présentation d’un système complet pour la mesure high-throughput de la viscosité de différents mé-
langes eau-glycérol.

Le système intégrant sur une seule puce le générateur de fluides complexes et le microrhéomètre
(Etape4 de la figure 0.1) n’ayant malheureusement pas montré de résultats satisfaisants dans sa
première version, nous ne présenterons ici (dans les Perspectives) qu’un bref aperçu de sa concep-
tion et des tous premiers résultats en terme de génération de dispersions. Nous nous intéresserons
particulièrement sur les différents problèmes rencontrés, et sur les solutions à apporter pour la pro-
chaine version.
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1.1 Microfluidique - Notions et principes

1.1.1 Introduction

Les dimensions atteintes dans les systèmes réalisés par les méthodes de la microfabrication en
salle blanche se situent à l’échelle micrométrique. Les lois de la physique à l’échelle humaine ne
s’appliquent donc pas de la même manière dans le domaine de la microfluidique. Les phénomènes
liés notamment aux lois d’échelle, c’est à dire aux variations relatives des grandeurs physiques liées
à la taille du système, sont essentiels pour comprendre pourquoi par exemple, les effets capillaires
ou visqueux prédominent sur la gravité. Avant toute présentation des travaux réalisés au cours de
cette thèse, nous devons considérer l’ensemble des phénomènes liés à la dynamique d’un fluide dans
une géométrie confinée, l’évolution temporelle d’une mousse et d’une émulsion et enfin la diffusion
entre deux fluides lors d’un mélange.

Dans cette section, nous aborderons donc ces thématiques afin d’avoir une approche théorique glo-
bale des lois et des phénomènes physiques, parfois contre-intuitifs, à cette échelle. Plusieurs ou-
vrages [20]-[21]-[22], éléments de cours [23]-[24] et revues [25] ont inspiré l’écriture de cette section.

1.1.2 Concepts généraux de microfluidique

1.1.2.1 Loi d’échelle

Le fait de travailler à une échelle micrométrique, les phénomènes physiques côtoyés dans la vie
courante n’ont plus cours à ces dimensions. Certains vont se voir extrêmement réduits tandis que
d’autres vont être amplifiés jusqu’à devenir prépondérants.

TABLE 1.1 – Effets dominants dans les grandeurs physiques.

Grandeurs physiques Effet dominant

Surface l2

Volume l3

Temps T
Vitesse l.T−1

Masse l3

Force de gravité l3

Force de capillarité l

C’est en effet le cas de la gravité qui devient négligeable à cette échelle au profit de la capillarité.
En effet, si l’on regarde les effets dominants (tableau 1.1) dans ces deux grandeurs physiques, on
constate que la force de gravité Fg ∝ l3 et la force capillaire Fc ∝ l. Ainsi, à l’échelle du micromètre,
la force de gravité se retrouve très inférieure à la force capillaire qui devient prédominante.

Capillarité

Les phénomènes capillaires se traduisent généralement par la pression capillaire, également ap-
pelée pression de Laplace. Celle-ci exprime la différence de pression ∆P entre deux phases (liquide-
gaz par exemple) liée à la tension de surface. La tension de surface notée σ est définie comme l’éner-
gie par unité de surface pour pouvoir créer l’interface entre deux phases et s’exprime en J/m2 ou
plus communément en N/m. L’ordre de grandeur typique est la dizaine de mN/m (environ 72mN/m
pour une interface eau/air).

Prenons le cas d’une goutte qui se forme au bout d’une aiguille d’une seringue (figure 1.1). Lorsque
le pousse-seringue envoi du fluide dans la goutte, celle-ci voit son rayon s’accroître d’une quantité
dR.
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FIGURE 1.1 – Goutte formée par l’envoi de fluide à travers une seringue.

FIGURE 1.2 – Hergé, "On a marché
sur la lune".

On peut alors écrire que :

(Pint −Pext)d(
4
3
πR3

) =σd(4πR2
) (1.1)

avec Pint et Pext respectivement la pression à l’intérieur et à
l’extérieur de la goutte. Il en résulte donc :

∆P = Pint −Pext =
2σ
R

(1.2)

La différence de pression évolue donc selon l’inverse du rayon
de la goutte, ce qui signifie que plus la goutte est petite, plus la
pression à l’intérieur est élevée. La surface minimale de cette
interface pour un volume est une sphère, ce qui explique pour-
quoi les gouttes d’eau (ou de whisky) sont sphériques.

1.1.2.2 Notions de viscosité

La viscosité est le paramètre qui relie le gradient de vitesse aux efforts exercés sur un fluide
lorsque ce dernier est soumis à un cisaillement. Un exemple simple est représenté figure 1.3 où un
fluide incompressible, situé entre deux plaques, est soumis à un cisaillement simple plan.

FIGURE 1.3 – Fluide incompressible soumis à un cisaillement plan.

F représente la force appliquée sur le plan mobile et qui est tangentielle à la surface S du fluide.
La contrainte de cisaillement est définie par σ = F/S. Cette contrainte sur le fluide va provoquer
une déformation du fluide appelée déformation de cisaillement, notée γ. Comme indiqué sur la fi-
gure 1.3 (flèches noires indiquant le déplacement u du fluide selon x), la déformation d’un fluide
suit une évolution linéaire caractérisée par γ = ∂u/∂y. On peut alors définir un gradient de vitesse,
également appelé taux de cisaillement γ̇, où ce dernier est la dérivée temporelle de la déformation
de cisaillement. Le taux de cisaillement est donc défini par γ̇ = ∂vx/∂y où vx est la vitesse du fluide
selon la direction x.

Par définition, la viscosité notée η, est le ratio entre la contrainte de cisaillement et le taux de
cisaillement η = σ/γ̇. Lorsque la contrainte de cisaillement évolue de façon linéaire en fonction du
taux de cisaillement, on dit que le fluide est newtonien, sa viscosité reste constante quelle que
soit son taux de cisaillement. Cependant il existe des fluides dits non-newtoniens qui eux, ont une
viscosité qui peut croître ou décroître lorsque l’on accroît le taux de cisaillement. On parlera alors
respectivement de fluides rhéoépaississants et rhéofluidifiants.



20 Chapitre 1. Microfluidique - Notions de base - Etat de l’art

1.1.2.3 Equation de Navier-Stokes

L’équation de Navier-Stokes permet de décrire le mouvement d’un fluide, et découle du principe
fondamental de la dynamique de Newton. Dans le cas d’un fluide newtonien incompressible (dont
la densité et la viscosité restent constantes dans le temps et l’espace), l’équation de Navier-Stokes
est définie par :

ρ
Dv
Dt

=−∇P + fext +η∆v avec
Dv
Dt

= (
∂v
∂t

+(v ⋅∇)v) (1.3)

où Dv/Dt est la dérivée convective, v est le vecteur vitesse du fluide, P est la pression, fext les
forces extérieures qui agissent sur le fluide et η la viscosité du fluide. Prenons à présent les échelles
caractéristiques du système dans lequel Lc est la longueur caractéristique (généralement définie
par le diamètre du canal microfluidique), vc la vitesse caractéristique du fluide (généralement celle
imposée en entrée du canal), tc le temps caractéristique obtenu par le ratio Lc/vc et enfin pc la
pression caractéristique définie par ηvc/Lc. On défini les variables adimensionnelles et opérateurs
mis à l’échelle : vs = v/vc, ts = t/tc, ps = p/pc, ∇s = Lc∇ et ∆s = L2

c∆. L’équation 1.3 se réécrit alors :

ρ(
vc

tc

∂vs

∂ts
+

v2
c

Lc
(vs ⋅∇s)vs) =−

pc

Lc
∇sPs +

ηvc

L2
c
∆svs (1.4)

Après simplification, l’équation 1.4 devient :

Re(
∂vs

∂ts
+(vs ⋅∇s)vs) =−∇sPs +∆svs (1.5)

faisant apparaitre le facteur Re, appelé nombre de Reynolds, qui permet de quantifier la prédomi-
nance du terme inertiel par rapport au terme visqueux et qui est donné par la relation suivante :

Re =
ρvcLc

η
(1.6)

Ce nombre permet entre autre de distinguer plusieurs types d’écoulement. Pour Re < 1 on parlera
d’écoulement laminaire visqueux, Re < 2000 écoulement laminaire et enfin, Re > 2000 l’écoulement
sera dit turbulent. Ainsi plus Re est grand et plus les effets inertiels sont dominants sur les effets
visqueux.

Prenons l’exemple d’un canal microfluidique typique, de section rectangulaire avec une hauteur h
de 75µm, une largeur w de 200µm et une longueur L de 0.8mm (géométrie approximative du micro-
rhéomètre utilisé dans la thèse). Dans le cas de l’eau, la viscosité η de ce fluide est d’environ 1mPa⋅s
à température ambiante et sa masse volumique ρ est d’environ 103kg/m3. On choisira un débit ca-
ractéristique de 1µL/min soit une vitesse moyenne d’écoulement de 1.11⋅10−3m/s et une longueur
caractéristique égale au diamètre hydraulique équivalent. Le diamètre hydraulique équivalent dé-
fini par Dh = 4S/P (où S est la surface et P le périmètre du canal microfluidique) permet d’avoir
une approximation du diamètre d’une section cylindrique équivalente pour une géométrie rectan-
gulaire (Lc ≈ 109µm). En appliquant la formule donnée par l’équation 1.6, il en résulte un nombre
de Reynolds Re=0.12, inférieur à 1. L’écoulement du fluide est donc de type laminaire visqueux.

1.1.2.4 Ecoulement de Stokes

Dans le cas où Re est inférieur à 1 (cas typique de la microfluidique), les effets inertiels (partie
gauche de l’équation 1.5) peuvent être ignorés comme suit :

∇sPs =∆svs (1.7)

En remplaçant les termes mis à l’échelle par les grandeurs physiques précédemment décrites, on
obtient une forme simplifiée de l’équation 1.5 de Stokes :

∇P =
pcLc

vc
∆v = η∆v (1.8)
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Dans la résolution de cette équation, on choisit généralement dans le cas des liquides, des condi-
tions limites aux parois où la vitesse est considérée nulle (v∣parois = 0). Par ailleurs, l’équation de
conservation de la masse est également utilisée :

∂ρ

∂t
+∇(ρv) = 0 (1.9)

Dans le cas d’un fluide incompressible la densité ρ est constante, l’équation 1.9 se simplifie et se
réduit à :

∇ ⋅v = 0 (1.10)

Ainsi l’équation de Stokes (équations 1.7 ou 1.8) peut se résoudre selon la géométrie dans laquelle
circule le fluide. Par la suite nous présenterons les formules les plus usitées dans des géométries
courantes (circulaires et rectangulaires) dont nous ferons usages par la suite.

Ecoulement dans une géométrie cylindrique

FIGURE 1.4 – Profil de vitesse d’un fluide incompressible dans une géométrie cylindrique.

Le profil de vitesse du fluide à l’intérieur d’un canal cylindrique (figure 1.4) peut être déterminé
à l’aide de l’équation de Stokes (équation 1.8). La solution apparait alors comme étant égale à :

v(r) =
∂xP
4η

(r2
−R2) (1.11)

où le gradient de pression s’exprime par :

−
∂P
∂x

=
P1−P2

L
(1.12)

avec P1 et P2 respectivement la pression en entrée et en sortie du canal et L sa longueur. Le débit
volumique Q du fluide peut alors être déterminé comme suit :

Q =∫

R

0
v(r)2πr.dr =

πR4

8ηL
(P1−P2) (1.13)

Comme nous le verrons dans la section 1.1.3, R = ∆U/I pour les circuits électriques (où ∆U est
la différence de potentiel entre l’entrée et la sortie du montage, R la résistance électrique et I
le courant électrique) on peut identifier la relation analogue pour les circuits microfluidiques où
Rh =∆P/Q (avec Q le débit volumique, Rh la résistance hydrodynamique et ∆P = P1−P2). Le terme
correspondant à la résistance peut alors être identifié comme suit :

Rh =
8ηL
πR4 (1.14)

Ecoulement dans une géométrie rectangulaire

Dans le cas d’une géométrie rectangulaire, de largeur w, de hauteur h et de longueur L, la
résolution de l’équation de Stokes est beaucoup plus compliquée. Une solution pour la résistance
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hydrodynamique a été déterminée [21] dont le calcul s’effectue grâce aux séries de Fourier. Cepen-
dant il est possible de définir une approximation donnée par l’équation 1.15, laquelle a une précision
d’environ 1% lorsque h/w < 0.7 [26].

Rh =
12ηL

wh3(1−0.63
h
w

)

(1.15)

1.1.3 Analogie entre la microfluidique et l’électronique

1.1.3.1 Corrélation entre grandeurs physiques

A bien des égards la microfluidique et l’électronique sont liées. Dans le cas d’un écoulement lami-
naire, la relation ∆P =Rh ⋅Q peut être identifiée à la loi d’Ohm en électricité U =R ⋅I (comme indiqué
section 1.1.2.4). D’une manière plus générale (toujours dans le cas d’un écoulement laminaire), il
est possible d’identifier à certaines grandeurs électriques une équivalence à la microfluidique [27].
Le tableau 1.2 récapitule l’ensemble de ces grandeurs associé à leurs équivalences.

TABLE 1.2 – Analogie entre les grandeurs microfluidiques et électriques.

Grandeurs microfluidiques Grandeurs électriques

P - Pression U - Tension
V - Volume Q - Charge
Q ou Φ - Débit volumique I - Courant
Rh - Résistance hydrodynamique R - Résistance électrique
Ch - Capacité hydrodynamique C - Capacité électrique

FIGURE 1.5 – Déformation de la membrane sous l’effet d’une pression de charge uniforme.

La notion de capacité hydrodynamique en microfluidique peut être assimilée à la déformation élas-
tique d’un matériau. Nous allons étudier un exemple d’une telle déformation, qui correspond à la
déformation d’une membrane soumise à une pression P (figure 1.5), la déflection de cette membrane
va générer un volume qui sera rempli par un volume égal de fluide. Le volume V de cet espace créé
dépend de la capacité hydrodynamique Ch de la membrane ainsi que de la pression P selon la
relation :

V =Ch ⋅P (1.16)

analogue à la relation électrique : Q =C⋅U où Q est la charge électrique, C la capacité et U la tension.

Lors de la fabrication du dispositif, l’épaisseur de la membrane est contrôlée par la gravure face
arrière du dispositif. De cette manière, la membrane peut être assimilée à celle d’une plaque mince
encastrée subissant une charge uniforme (figure 1.5). Il est possible de déterminer la déflection de
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la membrane à l’aide de formules issues de la théorie de l’élasticité.

La déformation que subit la membrane lorsqu’une charge uniforme est appliquée dessus est donnée
par la relation suivante [28] :

w(r) =
P

64D
⋅(R2

− r2
)

2 (1.17)

où w(r) est la déflection, R est le rayon de la membrane, r la distance radiale, P la pression de
charge appliquée uniformément sur la membrane et D le coefficient de rigidité donné par :

D =
Eh3

12(1−υ2)
(1.18)

avec E le module de Young, υ le coefficient de Poisson et h l’épaisseur de la membrane. La déforma-
tion maximale au centre de la membrane s’obtient pour r = 0 et s’écrit alors :

wmax =
PR4

64D
(1.19)

Pour déterminer la relation de la capacité hydrodynamique Chm (définition 1.16), il est nécessaire
de connaître la relation entre le volume et la pression pour une membrane circulaire (figure 1.5).
Cette relation induit qu’il faille intégrer la déformation w(r) sur la surface de la membrane afin de
déterminer le volume total déplacé sous l’effet de la pression P :

V(P) = ∫

R

0
2π ⋅ r ⋅w(r) ⋅dr

= ∫

R

0
2π ⋅ r ⋅

P
64D

⋅(R2
− r2

)
2dr; (on pose x = r2

)

= ∫

R2

0
dx ⋅(R2

− x)2 Pπ
64D

; (on pose y =R2
− x)

= ∫

R2

0
π ⋅

P
64D

⋅(y)2dy

=
1
3

R6
⋅

Pπ
64D

(1.20)

A partir de la relation 1.20 et par identification avec la relation 1.16, le terme correspondant à la
capacité hydrodynamique de la membrane, noté Chm, peut être isolé :

Chm =
πR6

192D
(1.21)

Cette capacité sera utilisée dans la section 3.2.5 afin de déterminer le temps de réponse théorique
du système à l’aide des dimensions du dispositif (également fournis dans cette section).

1.1.3.2 Lois de Kirchhoff

De la même façon qu’en électricité, les lois de Kirchhoff peuvent s’appliquer au domaine de la
microfluidique dans le cas d’un fluide incompressible. Ainsi, quelque soit le nombre d’intersections
dans un réseau de canaux, la masse et le volume sont conservés.

La figure 1.6 représente un exemple de circuit microfluidique comportant plusieurs jonctions où A,
B, C et D sont les nœuds du circuit, ∆P la perte de charge pour chaque canal, et Φ le débit dans
chaque canal.
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FIGURE 1.6 – Exemple de réseau
de canaux microfluidiques.

En appliquant la première loi de Kirchhoff (loi des nœuds), on
peut alors écrire pour les nœuds A, B, C et D les équations res-
pectives suivantes :

Φ5 = Φ1+Φ8

Φ6 = Φ2+Φ5

Φ7 = Φ3+Φ6

Φ8 = Φ4+Φ7

La seconde loi, dite loi des mailles, nous permet d’écrire pour la
maille ABCD la relation suivante :

∆PAB +∆PBC +∆PCD +∆PDA = 0 (1.22)

1.1.3.3 Echauffement thermique

Également bien connu dans les systèmes électriques, l’échauffement thermique par effet Joule
traduit une augmentation de la chaleur par unité de temps (J/s) lorsqu’un courant I traverse une
résistance R et se définit par la relation P =R ⋅ I2. Cette relation vaut également pour les systèmes
fluidiques lorsque le débit du fluide Q traverse un canal ayant une résistance hydrodynamique Rh.
La puissance P dégagée exprime alors une quantité de chaleur par unité de temps (J/s) donnée par
la relation :

P =Rh ⋅Q
2 (1.23)

Par ailleurs, pour déterminer la variation de température lors d’un échauffement du fluide en cir-
culation, on applique la relation suivante :

P =Cm.M.∆T (1.24)

avec P la puissance dégagée (J/s), Cm la capacité thermique massique (J/kg.K), M le débit mas-
sique (kg/s) et ∆T la différence de température T1-T2 (avec T2 la température extérieure mesurée).

1.1.4 Mousses et émulsions - Notions de base

1.1.4.1 La mousse et son évolution au cours du temps

Formation de la mousse

La mousse nait lorsque du gaz est injecté avec suffisamment d’énergie dans une phase liquide
(en secouant une bouteille avec de l’eau et du savon par exemple). Toutes les mousses ne sont pas
identiques entre elles et leur évolution dans le temps dépend de la nature de la phase gazeuse, du
liquide utilisé ainsi que de la présence et la nature des agents de surface (stabilisants). Ces der-
niers sont généralement ajoutés à la mousse pour lui permettre de garder sa forme initiale plus
longtemps. Ces tensioactifs permettent en effet de renforcer l’interface des bulles et limitent la dé-
térioration de la mousse au cours du temps.

Mûrissement

Une fois la bulle constituée, la pression à l’intérieur de celle ci est très supérieure à la pression
extérieure en vertu de la pression de Laplace, ce qui incite le gaz à diffuser dans le liquide entou-
rant la bulle. Lorsque deux bulles sont en contact, le gaz va diffuser des petites bulles (ayant une
pression de Laplace supérieure, c.f. section 1.1.2.1) aux grandes bulles (figure 1.7) modifiant ainsi la
structure de la mousse en diminuant le nombre de bulles total et en augmentant le diamètre et la
distribution de taille des bulles restantes.
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(a) .

(b) .

FIGURE 1.7 – a. : Schéma de principe du mûrissement (diffusion de gaz des petites bulles vers les plus grosses).
b. : Evolution d’une mousse au cours du temps (images obtenues avec un microscope optique Leica DMI 5000M
au cours des expériences réalisées avec le microgénérateur de dispersions).

Dissolution

(a) .

(b) .

FIGURE 1.8 – a. : Schéma de principe de la dissolution (diffusion de gaz dans le liquide). b. : Diffusion du gaz
présent dans une bulle jusqu’à la disparition de cette bulle (images obtenues avec un microscope optique Leica
DMI 5000M au cours des expériences réalisées avec le microgénérateur de dispersions).

Un autre phénomène de vieillissement d’une mousse est la dissolution. Toujours sous l’effet de
la différence de pression interne et externe d’une bulle, le gaz va s’échapper progressivement de la
bulle jusqu’à ce que celle ci disparaisse totalement.

Ce phénomène intervient même lorsqu’il n’y a pas nécessairement de contact entre les bulles et peut
être accentué, lorsque l’on souhaite faire disparaître toutes les bulles dans un système par exemple,
en injectant du fluide à l’entrée et/ou à la sortie du dispositif. Cette manipulation est davantage
efficace lorsque le liquide injecté à été au préalable dégazé. Ainsi la quantité de fluide va se voire
augmenter et le gaz pourra se diffuser plus rapidement. On peut également accélérer ce phénomène
en augmentant la pression statique du système, ce qui ajoute une compression supplémentaire des
bulles et à une diffusion amplifiée.
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Coalescence

FIGURE 1.9 – Coalescence de bulles.

La coalescence définie la rupture du film entre deux
bulles, qui fusionnent en une seule. En effet, l’épaisseur
de ce film s’amincit à raison que le volume de la bulle aug-
mente (à cause du phénomène de mûrissement). On peut
observer ce phénomène facilement lorsqu’on laisse une
mousse sécher par exemple : on constate que les bulles
grossissent de plus en plus jusqu’à éclater. Ce phénomène
apparaît également lorsqu’une mousse est créée à partir
d’un dispositif microfluidique et que les bulles sont confi-
nées et se rapprochent entre elles suite à un séchage de
la mousse ou à cause d’une mauvaise évacuation de la
mousse (effet "bouchon") au niveau d’un constriction d’un
canal (figure 1.9, image obtenue avec un microscope op-
tique Leica DMI 5000M au cours des expériences réalisées avec le microgénérateur de dispersions).

1.1.4.2 Gouttes et émulsions

Les émulsions sont le résultats d’un mélange entre deux liquides non miscibles. On les retrouve
au quotidien dans différents produits alimentaires (lait, mayonnaise), cosmétiques (shampoing).
Elles sont généralement définies en fonction du diamètre des gouttes qui les constituent, on parlera
alors de macro, micro ou encore de nanoémulsions.

La génération contrôlée d’émulsion dans les microsystèmes est encore en plein développement ce
qui explique pourquoi à l’heure actuelle, il n’y ait que très peu de systèmes commercialisés [21].
Depuis une dizaine d’année maintenant [17], la recherche dans le milieu académique et/pour le
milieu industriel progresse avec plusieurs techniques de générations d’émulsions à l’aide de micro-
générateurs. Nous présenterons dans le chapitre 1.2 ces différentes méthodes et par la suite dans
le chapitre 2, consacré à l’étude du générateur développé au cours de cette thèse, les différents
phénomènes observés dans l’évolution d’une émulsion au cours du temps.

1.1.4.3 Définition et impact d’un surfactant

FIGURE 1.10 – Schéma d’un micelle consti-
tué de molécules de surfactant dans une
phase aqueuse [29].

Un surfactant (agent de surface ou encore ten-
sioactif) est une molécule constituée de deux par-
ties, l’une hydrophile (la tête) et l’autre hydrophobe
(la queue). On appelle cette molécule amphiphile car
elle se retrouve à la fois hors et dans la phase
aqueuse. Lorsque l’on ajoute par exemple un surfac-
tant dans de l’eau en contact avec de l’air, la tête
va être plongée dans l’eau et la queue va ressortir,
formant ainsi une couche située au niveau de l’in-
terface air/eau. Les forces d’attraction entre les têtes
et l’eau sont moindres que les forces entre les mo-
lécules d’eau entre elles. Cela permet alors de ré-
duire la tension de surface au niveau de l’interface
air/eau.

Lorsque la quantité de surfactant atteint un niveau trop
élevé dans la phase liquide, il se forme des agrégats de molécules formant un micelle comme indiqué
figure 1.10. La formation de ces micelles apparaît lorsque la concentration de surfactant atteint un
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seuil de saturation communément appelé CMC (Concentration Micellaire Critique).

Dans le cas d’une interface eau/huile, il apparait que la tension de surface diminue à raison que la
concentration en surfactant croît, jusqu’à ce que cette interface soit saturée. Arrivée à ce seuil cri-
tique (CMC), la tension de surface continue de diminuer mais de manière plus lente car le système
sature, et seul le nombre de micelles continue d’augmenter jusqu’à ce que la tension de surface ait
atteinte son niveau le plus bas [21].

Ainsi, lors de la formation de mousse ou d’émulsion la présence de surfactant est nécessaire pour
diminuer la tension de surface et donc stabiliser la mousse/émulsion, afin de limiter les phénomènes
de coalescence. Au cours de nos expériences menées sur la génération de dispersions, nous avons
employé du surfactant à plusieurs multiples de la CMC afin de rendre les mousses/émulsions stables
et monodisperses.

1.1.5 Mélange de fluides

1.1.5.1 Lois de diffusion

Les dimensions caractéristiques des dispositifs présentés dans ce manuscrit avec les gammes
de débits imposées aux fluides permettent de se situer dans un régime laminaire avec un nombre
de Re largement inférieur à 1. Ainsi ce sont les effets visqueux qui vont dominer les effets inertiels
et les lignes de courants du fluide seront parallèles entre elles. Le mélange entre deux fluides s’ef-
fectuant par diffusion, nous verrons par la suite (chapitre 1.4) qu’il existe plusieurs microsystèmes
(micromélangeurs) qui proposent des techniques de séparation et de re-combinaison de flux pour
accélérer ce phénomène. Dans cette section nous aborderons les lois qui définissent ce phénomène.

La diffusion est définie comme étant le déplacement de molécules d’une forte concentration vers
une région de plus faible concentration suite au mouvement brownien [30]. La première loi de Fick
permet de décrire mathématiquement la diffusion par :

J =−D∇c (1.25)

où J est le flux de diffusion, c la concentration moléculaire et D le coefficient de diffusion. En
combinant l’équation de conservation :

∂c
∂t

=−∇⋅J (1.26)

à l’équation 1.25, on obtient alors la seconde loi de Fick qui s’exprime par :

∂c
∂t

=∇⋅D∇c =D∇2c (1.27)

En se rapportant à des grandeurs caractéristiques, il est alors possible d’obtenir des approximations
du temps et de la longueur de diffusion. Par exemple en divisant la longueur caractéristique du
système au carré par le coefficient de diffusion D on obtient un temps approximatif nécessaire pour
que la diffusion s’effectue sur l’ensemble du système. Par corollaire il est possible de déterminer la
longueur de diffusion :

d =
√

Dt (1.28)

où d est la distance caractéristique approximative de diffusion, t le temps disponible pour achever
la diffusion et D le coefficient de diffusion.

1.1.5.2 Application

A titre d’exemple, on prendra le cas d’un micromélangeur passif utilisant la division du fluide
(laminage séquentiel) comme technique pour réduire le temps de mélange. La division de fluides
s’obtient à l’aide de cellules dites de laminage pour séparer et recombiner les fluides à mélanger.
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FIGURE 1.11 – Schéma de la division des fluides.

Lorsque de l’eau est injectée de part et d’autre du canal avec d’autres liquides miscibles (ou de l’eau
riche en additifs comme des agents fluorescents), on obtient dans le cas d’une division homogène,
un dédoublement des deux phases comme indiqué sur figure 1.11.

La première étape consiste à envoyer les deux fluides (N=0), après un premier passage dans une
cellule de laminage (N=1) la largeur de chaque phase se retrouve être égale à l/6 puis à l/12 après
un second passage dans une autre cellule (N=2). La largeur de diffusion dmix(N) de chaque phase
évolue donc selon la relation :

dmix(N) =
l

3 ⋅2N (1.29)

En appliquant les termes de l’équation 1.29 dans la relation 1.28, on peut définir le temps nécessaire
pour que le mélange s’effectue :

tmix(N) =
d2

mix(N)

D

=
l2

9 ⋅22N ⋅D
(1.30)

FIGURE 1.12 – Gain temporel du mélange en
fonction du nombre de cellules de laminage.

On peut ainsi déterminer le gain temporel de l’ef-
fet des cellules de laminage sur le temps de mélange
(figure 1.12) en effectuant le ratio entre tmix(0) cor-
respond au temps initialement requis pour effectuer
le mélange et le temps tmix(N) avec N séquences de
laminage :

G temp =
tmix(0)
tmix(N)

= 22N−2 (1.31)

Un micromélangeur utilisant cette méthode de
division de fluides, sera présenté par la suite
(chapitre 4). Ce dispositif présente un total de
9 cellules de laminage et permet de réaliser
des mélanges de fluides à viscosité variable en
adéquation avec les valeurs théoriques escomp-
tées.
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1.1.6 Conclusion

Dans cette partie introductive, nous avons défini la microfluidique et en avons parcouru les prin-
cipaux domaines d’activités.

L’objectif de cette thèse est de parvenir à réaliser un dispositif permettant la création ainsi que
l’étude de la rhéologie in-situ de fluides complexes. Pour parvenir à cette finalité, nous avons concen-
trer nos efforts sur trois grandes thématiques liées à l’usage de fluides complexes en géométrie
confinée : la génération de microdispersions, la mesure rhéologique à l’aide d’un capteur MEMS et
enfin le mélange de liquides.

Nous avons également présenté de façon succincte les différentes lois liées aux phénomènes obser-
vés au cours de nos travaux afin de permettre au lecteur de connaître les outils mathématiques qui
nous ont permis de développer d’appréhender ces phénomènes.

Après avoir présenté les outils mathématiques liés aux trois axes qui constituent cette thèse, nous
allons à présent étudier l’état de l’art correspondant.
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1.2 Microgénérateurs de mousse et d’émulsion

1.2.1 Introduction

Au cours de la dernière décennie, l’étude de la génération de dispersions à base de microdisposi-
tifs est devenue un champs de recherche important. L’objectif de ces dispositifs microfluidiques est
d’obtenir la combinaison parfaite entre taille, stabilité, monodispersité (bulles/gouttes d’un même
diamètre) et haut débit de production. Les enjeux sont présents aussi bien dans le milieu acadé-
mique que dans le milieu industriel (secteurs de la médecine, de l’agro alimentaire, de l’environne-
ment, de la biologie).

Les avancées technologiques en terme de fabrication ont su montrer des avantages qui ont été pro-
fitables à la réalisation de microgénérateurs de dispersions. De nombreuses techniques de généra-
tions de dispersions ont alors pu être développées notamment à partir de dispositifs microfluidiques
et/ou MEMS.

Nous verrons dans ce chapitre une présentation non-exhaustive des différents types de générateurs
capables de produire des mousses et des émulsions à l’échelle micrométrique, ainsi que les méthodes
employées pour obtenir un débit de production élevé tout en conservant des dispersions stables à
travers le temps.

1.2.2 T-junction

L’une des techniques les plus usitées implique l’utilisation de jonctions en T (T-junction, figure
1.13), grâce à laquelle la taille des gouttes générées est commandée par la géométrie, ainsi que
par les débits de phases continue et dispersée. Les fréquences de production obtenues par cette
méthode sont de l’ordre de quelques kHz [31]. Les détails géométriques du dispositif sont d’une
grande importance et ont un impact direct sur le nombre capillaire [32] qui contrôle le phénomène
de cassure de la goutte.

(a) . (b) .

FIGURE 1.13 – Principe et application de la jonction en T. a. : Microphotographie d’une jonction en T avec la
formation d’une goutte. [31]. b. : Utilisation de la jonction en T pour réaliser des mélanges rapides. [33].

La géométrie peut également être utilisée pour rompre les gouttes préexistantes [34] , soit avec
la T-Junction soit en utilisant des obstacles isolés pour séparer une goutte en deux gouttes "filles"
(figure 1.14).
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FIGURE 1.14 – Utilisation de la jonction en T en cascade pour diviser les gouttes mères en gouttes filles de
diamètre moindre. [34]

1.2.3 Flow-focusing

Le flow-focusing (figure 1.15) est une autre méthode bien connue pour générer des dispersions
dans des systèmes microfluidiques. Dans ce cas, la phase continue entoure de tous côtés un filament
de la phase dispersée, qui subit une instabilité capillaire résultant dans la génération d’une goutte.
Les débits des deux phases contrôlent la taille et la fréquence de production d’une goutte [35],
permettant une production avec un coefficient de variation (CV) de l’ordre 1-2% avec une fréquence
de production pouvant aller jusqu’à 100kHz [36].

(a) . (b) .

FIGURE 1.15 – Principe et application du flow-Focusing. a. : Microphotographies des étapes de fabrication
de gouttes avec le flow-Focusing. [35]. b. : Flow-Focusing avec filament très long et stable pour générer de très
petites bulles. [37].

Récemment, les travaux ont montré un nouveau régime avec un filament long et stable [37] (figure
1.15b) qui permet d’obtenir de toutes petites bulles avec un diamètre de 5µm et une fréquence de
production approchant les 100kHz.

Dans les systèmes basés sur une seule jonction (soit T-junction ou flow-focusing), les cadences de
production et le volume des gouttes ne peuvent être contrôlés indépendamment car ils sont liés
entre eux. Pour obtenir un meilleur débit de la production, la parallélisation des sites de production
a été intégrée sur certains dispositifs [38] - [39]. Toutefois, la rétroaction hydrodynamique (feedback)
entre les sites de production voisins pose souvent des problèmes de stabilité dans de tels systèmes,
ce qui entraîne une production chaotique et une polydispersité significative [40]-[41]. Même dans
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les systèmes impliquant un seul site de production, la compressibilité du gaz peut conduire à des
interactions hydrodynamiques comme la rétroaction dans une production de mousse [42], qui peut
également conduire à d’importantes variations dans le diamètre.

1.2.4 Réseaux de microcanaux

D’une manière similaire, Sugiura et al. et les travaux liés [17]-[43]-[44]-[45], proposent une mé-
thode de production d’émulsion appelée émulsification par microcanaux (microchannel emulsifica-
tion ou MCE), basée sur une géométrie qui impose le transit d’une "crêpe" de fluide 2D confinée,
en une goutte sphérique tridimensionnelle (figure 1.16). Le principal avantage de cette géométrie
provient du contrôle indépendant influençant la taille des gouttes (géré principalement par les pa-
ramètres géométriques du dispositif) et la fréquence de production (imposée par le débit de la phase
dispersée).

Dans le cadre de notre étude sur la création d’une puce permettant la caractérisation et la généra-
tion de fluides complexes (comprenant des mousses et des émulsions), l’avantage que présente cette
géométrie lié au contrôle séparé de la taille ainsi que de la fréquence de production est donc es-
sentielle. En effet, en ayant la possibilité de faire varier le volume et la quantité de bulles/ gouttes
créées, il sera plus évident de comprendre et de modéliser la réponse du système en fonction de
ces deux paramètres. Pour cette raison, nous avons donc opté pour cette méthode de génération de
mousse et d’émulsion.

(a) . (b) .

FIGURE 1.16 – Principe et application de la génération d’émulsion à partir d’un réseau de microcanaux. a. :
Dispositif proposé par [46]. b. : Microchannel Emulsification Array) proposé par [17].

D’autres travaux [39]-[46] sur des géométries à réseaux de microcanaux (figure 1.17) ont été réalisés
et montrent des résultats similaires à ceux des travaux de Sugiura et al. Plusieurs tentatives ont
été faites pour comprendre le comportement du générateur à l’aide d’une combinaison d’approches
numériques [47]-[48], théoriques [44] ou phénoménologiques [18], mettant en avant l’importance
des effets géométriques et de la dynamique de l’angle de contact.

1.2.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté une liste des méthodes les plus couramment usitées dans
la génération de dispersions. Les méthodes T-junction et flow-focusing présentent certes des perfor-
mances intéressantes, les résultats en terme de monodispersité atteignant en moyenne un CV de
5%, avec des fréquences de production pouvant aller jusqu’à la centaine de kHz. Néanmoins, ces
deux techniques présentent l’inconvénient de ne pas pouvoir séparer débit de production et contrôle
du volume des dispersions.
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FIGURE 1.17 – Génération de dispersions à partir d’un réseau de microcanaux avec une membrane asymé-
trique [39].

La technique de réseau de microcanaux proposé par Sugiura et al. tend à répondre d’avantage à
cette problématique en permettant d’une part de créer plus de dispersions grâce aux multiples sites
de production, et d’autre part de permettre de gérer de façon indépendante taille et débit des bul-
les/gouttes générées. Ce dernier avantage est dû au fait que ce sont les paramètres géométriques
qui imposent la taille des dispersions, tandis que la fréquence de production est gérée en variant le
débit de la phase continue.

Nous verrons dans le chapitre 2 que dans le cas des mousses la problématique est encore plus
complexe, car le volume des bulles dépend de manière subtile de la pression du gaz, ce qui a une
influence directe sur le taux de production et la taille des bulles.
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1.3 Rhéomètres adaptés à la microfluidique

1.3.1 Introduction

Les rhéomètres et viscosimètres dits classiques sont très utilisés dans l’industrie et le milieu
de la recherche académique. Ils permettent de réaliser des mesures fiables et efficaces de viscosité
ainsi que d’autres propriétés viscoélastiques des fluides. Ils possèdent cependant plusieurs inconvé-
nients avec en premier lieu, un volume de fluide nécessaire à chaque mesure assez important (de
l’ordre de plusieurs dizaines de mL), une gamme de taux de cisaillement limitée par la géométrie
du système ou encore l’imperfection de certains composants mécaniques.

Nous verrons dans ce chapitre en plus des systèmes classiques, une liste non-exhaustive des dif-
férents rhéomètres appliqués à la microfluidique. Ces microdispositifs présentent pour la majeure
partie d’entre eux, certains avantages en comparaison avec les rhéomètres classiques. En effet, de
par leur taille considérablement réduite, la quantité de fluide lors de chaque série de mesures n’est
plus que de l’ordre de quelques mL, le temps de mesure est réduit, la géométrie confinée permet
de travailler à des taux de cisaillement bien supérieurs. Ils possèdent également l’avantage pour la
plupart, d’offrir la possibilité de visualiser en temps réel l’écoulement du fluide au sein de la géo-
métrie grâce à la transparence du verre (dans le cas de MEMS où l’on aurait soudé une plaque de
verre sur le silicium pour étanchéifier le système), ou du PDMS dans le cas de systèmes réalisés par
soft lithography.

1.3.2 Viscosimètres capillaires

FIGURE 1.18 – Viscosimètre ca-
pillaire dit d’Ostwald. [49]

Un exemple de viscosimètre capillaire est celui d’Ostwald.
Il est constitué d’un tube en verre en forme de U avec à
chaque extrémité des branches une chambre (notées A et B
sur la figure 1.18). Le principe consiste à remplir la branche B
du fluide à tester puis à aspirer ce fluide jusqu’à ce qu’il at-
teigne le sommet de la branche A. Une fois l’aspiration cou-
pée, le liquide va redescendre vers la branche B. En mesu-
rant le temps que le fluide met à s’écouler entre les deux re-
pères notés R1 et R2 et sachant le volume de la chambre
de la branche A, il est possible de déterminer la visco-
sité cinématique du fluide. A aujourd’hui, ce type de visco-
simètre est commercialisé par plusieurs fabricants dont Can-
non, qui propose plusieurs modèles de viscosimètres adap-
tés en fonction de la nature du fluide et du besoin (vis-
cosimètre à débit inversé, à petits volumes ou encore sous
vide).

Un autre exemple de viscosimètre est le viscosimètre à chute de
bille. Dans un tube (aux dimensions connues) rempli du fluide à
tester est envoyée une bille de taille et de masse connues. Lorsque
la bille a atteint une vitesse constante, on mesure le temps de déplacement entre deux repères pla-
cés sur le tube. A partir de l’équation de Stokes il est possible d’obtenir la force de freinage, laquelle
est compensée par la force d’Archimède et celle de la gravite. En égalant ces forces on peut détermi-
ner la viscosité du fluide.

1.3.3 Rhéomètres rotatifs

Dans cette section, nous nous intéresserons aux rhéomètres conventionnels. Ces derniers pou-
vant être classés en deux catégories de mesures spécifiques, la viscosité et la limite d’élasticité d’un
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fluide.

FIGURE 1.19 – Classification des rhéomètres conventionnels [50]

Les rhéomètres classiques, dits rotatifs ou à partie mobile, sont constitués d’une partie fixe (le
stator) et d’une partie mobile (le rotor) positionnée autour d’un axe de rotation central. Le fluide
placé entre ces deux parties (l’entrefer) se retrouve soumis à un cisaillement lorsque la partie mobile
est en mouvement, autrement dit, lorsqu’on y exerce une vitesse de rotation Ω avec un couple Γ. A
partir de ces deux grandeurs physiques, il est possible d’extraire les données rhéologiques propres
au fluide telles que la contrainte et le taux de cisaillement. Il existe trois types de rhéomètres
communément employés : la géométrie à cellule de Couette, la géométrie plan-plan et cône-plan.

1.3.3.1 Cellule de Couette

FIGURE 1.20 – Rhéomètre rotatif
à cellule de Couette. [51]

Le rhéomètre dit à cellule de Couette (figure 1.20) est
constitué de deux cylindres (intérieur et extérieur) d’une
hauteur h . Le fluide est positionné entre les deux cy-
lindres dont l’un restera fixe et l’autre sera en rota-
tion.

Outre la large gamme de mesure de viscosité (entre 1mPa ⋅
s et 107Pa ⋅ s), ce rhéomètre nécessite cependant un vo-
lume de fluide important pour réaliser une mesure (plusieurs
mL).

De plus, en comparaison avec un rhéomètre cône-plan, la préci-
sion des mesures est moindre dû à la taille de l’entrefer qui va
définir la précision des mesures. Si cet écart se rapprochait de ce-
lui d’un rhéomètre plan-plan par exemple, les résultats seraient
plus précis.

1.3.3.2 Rhéomètres Plan-plan et Cône-plan

Le rhéomètre plan-plan (illustré figure 1.21a) consiste à positionner entre deux plaques paral-
lèles de rayon R le fluide. La hauteur H qui sépare ces deux plaques (gap) est de l’ordre d’une
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(a) . (b) .

FIGURE 1.21 – Schémas simplifiés des deux rhéomètres. a. : Rhéomètre plan-plan. [52]. b. : Rhéomètre cône-
plan. [53].

fraction de mm pouvant aller jusqu’à une centaine de microns. Le principe est de faire tourner la
plaque supérieure (rotor) à une vitesse angulaire Ω, tandis que la plaque inférieure reste immobile
(stator). Afin de s’assurer d’obtenir des mesures correctes, il est nécessaire de s’assurer qu’il n’y ait
pas de bulles lorsque le fluide est déposé entre les deux plaques [54]. Il est également crucial de
vérifier que les surfaces des deux plaques soient parallèles et sans fissure afin de ne pas altérer
la mesure à des forts taux de cisaillement [55]. Pour une hauteur H correspondant à l’écart entre
les deux plaques parallèles, le taux et la contrainte (dans le cas idéal où les deux plaques sont
parfaitement parallèles) de cisaillement sont donnés par :

γ̇ =
RΩ
H

et σ =
2Γ
πR3

Le rhéomètre cône-plan (figure 1.21b) est semblable au plan-plan à la seule différence que le rotor
est remplacé par une partie conique d’angle α et de rayon R. Le taux et la contrainte de cisaille-
ment sont considérés constants et indépendants du rayon ce qui permet une mesure directe des
propriétés rhéologiques dans le cas où l’angle α est suffisamment petit. Dans ces conditions, ces
deux paramètres se défissent respectivement alors par :

γ̇ =
rΩ

rtanα
=

Ω

tanα
et σ =

3Γ
2πR3

1.3.3.3 Limitations

Plusieurs suppositions sont à considérer dans le cas de mesures faites avec des appareils clas-
siques : l’écoulement du fluide se fait à une température constante, les effets inertiels sont négligés.
Par ailleurs les mesures rhéologiques sont moyennées sur l’ensemble de l’entrefer de chacune des
trois cellules, ce qui ne permet pas de mesurer toutes les propriétés du fluide dans le cas de fluides
complexes.

La géométrie de ces rhéomètres comporte des limitations dans l’étude des fluides. L’une des prin-
cipales est due aux effets inertiels dans la cellules de Couette où passée une certaine vitesse de
rotation, la nature de l’écoulement se retrouve affectée. Le nombre de Reynolds permet d’observer
la prédominance des termes visqueux par rapport aux termes inertiels (Re = (ρvL)/µ), et devient
dans ce cas très supérieur à 1.
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De même que dans les cellules plan-plan et cône-plan, lorsque le fluide est soumis à des contraintes
trop importantes, il se retrouve expulsé hors du rhéomètre ce qui rend les mesures à forts taux de
cisaillement impossible, limitant ainsi la gamme de mesure.

1.3.4 Adaptation de rhéomètres avec partie mobile à la microfluidique

Nous avons vu précédemment que les rhéomètres classiques présentent plusieurs désavantages
dans l’étude de la rhéologie des fluides (quantité de liquide importante, gamme de taux de cisaille-
ment limitée, etc....). Nous allons à présent consacrer cette section dans l’étude des différents rhéo-
mètres adaptés à la microfluidique. Nous présentons ici une liste non-exhaustive des différents
travaux dédiés à la réalisation de microsystèmes permettant de se soustraire des contraintes et des
limitations des appareils de mesures classiques.

(a) . (b) .

FIGURE 1.22 – a. : Schéma du système de cisaillement présenté par [56]. b. : Rhéomètre FMR (Flexure-based
Microgap Rheometer) [57].

Les travaux de Granick et al. [56],[58] présentent un système (figure 1.22a) dans lequel le fluide est
placé entre deux couches minces de mica. Un système de contrôle mécanique et de déplacement des
plaques de mica par des éléments piezorésistifs, et de variation de l’espace entre les deux plaques
permet d’imposer une contrainte sur le fluide dont la réponse en viscosité est relevée à l’aide d’un
oscilloscope. La modélisation et la connaissance de tous les paramètres environnants de ce système
analogue à un rhéomètre plan-plan, permet de mesurer les propriétés liées à l’écoulement du fluide
telle que la viscosité dynamique.

Plus récemment, les travaux de Classen et McKinley [57] ont permis de réaliser un système simi-
laire qui consiste en un rhéomètre à plaques coulissantes entre lesquelles le fluide est placé (figure
1.22b). Portant le nom de FMR (Flexure-based Microgap Rheometer), il possède en effet la parti-
cularité de compenser, à l’aide d’un ressort et d’un capteur, les imperfections de déplacements des
plaques pour conserver un alignement le plus précis possible (résolution du capteur de ±3nm). Le
parallélisme des surfaces de cisaillement ainsi que l’écart entre les plaques sont mesurés et contrô-
lés par interférométrie. Ce système permet l’étude de fluide à forte viscosité (en l’occurrence de la
crème pour le visage) dont les mesures atteignent 105Pa ⋅ s à des contraintes de cisaillement supé-
rieures à 104Pa.

On retrouve également parmi les modèles réduits de rhéomètres, un rhéomètre cône-plan utilisant
un capteur de pression basé sur une membrane MEMS [59]. Le principe de ce dispositif est d’inté-
grer des capteurs de pression capacitifs sur la partie plane du cône-plan (figure 1.23a) puis d’adapter
cette plaque sur un rhéomètre de type ARES (Rheometric Scientific Inc.) (figure 1.23b).
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(a) . (b) .

FIGURE 1.23 – a. : Photographie de la plaque contenant le capteur de pression. b. : Schéma du positionnement
des capteurs de pression sur le rhéomètre. [59]

Le point fort de ce capteur est d’ajouter la possibilité d’effectuer une mesure supplémentaire de
contrainte permettant au système complet (rhéomètre ARES et capteurs) de mesurer simultané-
ment la contrainte de cisaillement et la contrainte normale (notés N1 et N2). De plus, aucun effet
d’hystérèse n’a été observé lors des mesures de calibration dans les deux sens de rotation. Cepen-
dant, et ce malgré des résultats en adéquation avec les données du fabriquant, les mesures réalisées
avec du liquide SRM-1490 (NIST) n’excèdent pas un taux de cisaillement supérieur à 300s−1 avec
ce système.

1.3.5 Rhéomètres et viscosimètres capillaires microfluidiques

1.3.5.1 Viscosimètre capillaire

L’équipe de Srivastava et al. ont réalisé un viscosimètre permettant l’étude de fluides newtoniens
[60] et non-newtoniens [61]. Basé sur une technologie simple et facile à réaliser, ce viscosimètre a
pour principe de faire circuler une goutte de fluide à travers un canal par effet de capillarité. Placée
en entrée du capillaire, une goutte du fluide à tester va se voir aspirée à l’intérieur du capillaire
sous l’effet de la différence de pression entre la pression atmosphérique et la pression de Laplace.

FIGURE 1.24 – Viscosimètre
constitué de deux microcanaux
"ouverts" et de deux chambres
closes [60].

La mesure de la pression à l’intérieur du capillaire est liée à la
tension de surface et à l’angle de contact dont les valeurs diffèrent
d’un fluide à l’autre. Les chambres closes permettent de se sous-
traire de ces paramètres inconnus. Lorsque le fluide est injecté
dans une chambre close, le gaz à l’intérieur va se comprimer jus-
qu’à ce que le système soit équilibrer c’est à dire que la pression
à l’intérieur de la chambre (supérieure à la pression atmosphé-
rique) corresponde à la pression dans le capillaire. Connaissant
le volume d’air initial et le volume d’air après compression et en
appliquant la lois des gaz parfaits, on obtient ainsi la pression
à l’intérieur du capillaire. Cette méthode est indépendante de la
nature du fluide et du substrat ce qui n’implique aucune connais-
sance de la tension de surface ou de l’angle de contact. Le premier
couple de microcanal-chambre close est utilisé comme référence
avec de l’eau et le second couple contient le fluide à étudier. Les
dimensions et le temps d’écoulement étant connus, il est alors
possible de déterminer la viscosité du fluide.

Ce dispositif à la fois peu onéreux et simple de réalisation, ne nécessite que 1µL voire moins de
fluide pour réaliser une mesure prenant moins d’une minute. Il présente aussi l’avantage de ne
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nécessiter d’aucune source externe d’injection de fluide, celle-ci se faisant par le dépôt manuel d’une
goutte en entrée de chaque canal. Cependant, ce dispositif se voit limité dans le choix des fluides à
tester, ces derniers devant être peu visqueux et avoir une bonne mouillabilité.

1.3.5.2 Rhéomètre et capteurs de pression

FIGURE 1.25 – Micro photogra-
phie d’un rhéomètre basé sur un
transducteur MEMS [19].

Dans ce dispositif, le fluide est envoyé à travers un capillaire
à un débit connu appliquant une pression sur une membrane
(transducteur MEMS). La déflection de celle-ci permet d’obtenir
une mesure de pression différentielle (figure 1.25) le long du ca-
nal.

Les courbes d’écoulement obtenues pour des fluides newtoniens
[19] et non-newtoniens [62] ont montré une grande précision
même à forts taux de cisaillement (5.105s−1), gamme très large-
ment supérieure à celle des rhéomètres classiques. Ce dispositif
permet grâce à sa taille réduite de réaliser des mesures en uti-
lisant un faible volume de fluide de l’ordre de quelques mL par
expérience.

Ce capteur est également pourvu d’un débitmètre qui mesure le "temps de vol" du fluide d’une
cellule chauffante à une autre [63].

1.3.5.3 Viscosimétrie à forts taux de cisaillement

Une étude proposée par Pipe and McKinley [52] compare deux méthodes de mesures des pro-
priétés viscosimétriques de fluides newtoniens (standards de viscosité et huiles minérales) et non-
newtoninens (solution de PolyEthylOxide-Glycérol-Eau et solution à base de gomme xanthane) à des
taux de cisaillement proches de 105s−1. Les deux techniques employées font appel à un rhéomètre
ARES (Advanced Rheometric Expansion System) conventionnel et au microrhéomètre à capillaire
VROC (Viscometer Rheometer On a Chip) fabriqué par RheoSense et qui est basé sur une mesure
de pression différentielle à l’aide de capteurs similaires à ceux développés par Baek et Magda [59]
(figure 1.26).

FIGURE 1.26 – Schéma de principe
du microrhéomètre VROC de Rheo-
Sense [52].

Dans le cas de la première géométrie, les mesures de viscosités
pour les fluides newtoniens ne semblent que partiellement cor-
rectes. Pour des fluides à viscosité élevée (≈ 0.5 et 2.8 Pa ⋅ s) et
en appliquant une correction, les résultats sont en adéquation
avec les valeurs de viscosités attendues. Cependant dans le cas
de fluide à viscosité moyenne (≈ 100mPa ⋅ s), du bruit dans les
données lié à l’instrument de mesure ont fait dévier les valeurs.
Par ailleurs, dans le cas de fluides non-newtoniens, les résultats
obtenus avec la même correction se sont avérés satisfaisants pour
des fluides faiblement rhéofludifiants. A contrario, les mesures
effectuées avec des fluides fortement rhéofludifiants ont présenté
les mêmes erreurs que pour les fluides newtoniens à faible visco-
sité.

La réponse en viscosité de ces liquides newtoniens et non-newtoniens a ensuite été observée avec la
seconde géométrie. Les mesures réalisées pour l’ensemble des trois fluides à viscosité constante s’est
avérée excellente et ce même à fort taux de cisaillement (8.104s−1). L’utilisation de la correction de
Weissenberg - Rabinowitsch - Mooney [64] a permis de déterminer la viscosité des fluides rhéofludi-
fiants, dont les valeurs expérimentales sont quasiment identiques aux valeurs attendues. Grâce au
confinement du fluide dû à la géométrie du dispositif, il a été possible d’atteindre des taux de cisaille-
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ment proches de 30000s−1, approchant ainsi de la valeur de la viscosité à taux de cisaillement infini.

En conclusion, le microrhéomètre capillaire offre de nombreux avantages en comparaison avec le
rhéomètre ARES et de manière plus générale, aux rhéomètres conventionnels. En effet, la gamme
de taux de cisaillement est bien plus large avec une géométrie confinée comme celle présentée tant
pour les fluides à viscosité constante que pour les liquides rhéofluidifiants. Aucune correction de
calibration n’est à apporter contrairement à la géométrie plan-plan présentée dans ce document,
seule l’emploi de l’équation de Weissenberg - Rabinowitsch - Mooney est requise pour obtenir la
viscosité. Cependant, cette étude montre que la gamme du capteur MEMS de pression absolue
limite la gamme de la viscosité du fluide à tester. De plus, cette technique se voit limitée par la
gamme de débit permise par le pousse seringue.

1.3.6 Conclusion

Dans cette section consacrée à la présentation des rhéomètres adaptés à la microfluidique, nous
avons dressé une liste non exhaustive des outils permettant d’étudier les propriétés physiques des
liquides. De cet état de l’art, nous pouvons dégager les traits caractéristiques que devra présenter
le capteur qui servira à l’étude de la rhéologie des fluides pour notre dispositif :

- la possibilité d’atteindre des forts taux de cisaillement (de par sa géométrie confinée) afin de me-
surer de larges gammes de viscosités.

- l’utilisation de capteurs de pression différentielle.

- un volume de fluide par expérience de quelques millilitres maximum.

La méthode de réalisation de rhéomètre avec capteur de pression intégré proposée par Angelescu
et al. [19]-[62] semble répondre à l’ensemble de ces attentes et sera celle que nous retiendrons pour
réaliser notre microrhéomètre sur puce. La jauge de pression piezorésistive mesurant la perte de
charge le long d’un microcanal semble en effet être un excellent compromis en terme de possibilité
de mesure de type high-throughput (possibilité d’obtenir des courbes quasi complètes d’écoulement)
et d’utilisation d’une faible quantité de liquide.

En outre, grâce à cette méthode de fabrication, il est possible d’intégrer une piezorésistance de
mesure de la température, fournissant un paramètre supplémentaire sur le fluide au cours des
expériences. Nous aborderons dans le chapitre 3 l’ensemble des paramètres de réalisation ainsi que
la caractérisation de ce microrhéomètre.
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1.4 Micromélangeurs

1.4.1 Classification des micromélangeurs

Une fois encore, la miniaturisation des systèmes microfluidiques se fait sentir au sein de la
réalisation de micromélangeurs. Comprenant l’intérêt de ces dispositifs pour la communauté scien-
tifique comme pour des procédés industriels, la recherche dans les milieux académique et industriel
à permis de développer de nouvelles techniques de mélanges, basés sur des systèmes MEMS et
également à base de PDMS. On peut alors retrouver ces micromélangeurs dans différents secteurs
d’activités tels que la biologie (analyse, séquençage et synthèse de l’ADN), pour les laboratoires sur
puce (réactions chimiques basées sur le mélange), ou encore pour la compréhension de phénomènes
physiques à l’échelle micrométrique [65]. Les micromélangeurs sont généralement répertoriés selon
deux catégories (figure 1.27) : les passifs et les actifs.

Les mélangeurs passifs ne font pas appel à une source d’énergie extérieure. Parmi ces mélangeurs,
on peut distinguer plusieurs géométries grâce auxquelles le fluide subit plusieurs étapes de sépa-
ration et de re-combinaison grâce à des cellules dites de laminage. Ces cellules vont alors favoriser
le phénomène de diffusion en réduisant la longueur de diffusion. D’autres techniques passives sont
également utilisées telles que l’advection chaotique ou encore l’utilisation de gouttes pour effectuer
les mélanges. Les mélangeurs actifs quant à eux, utilisent une force extérieure pour favoriser le mé-
lange. Parmi les sources de perturbations, on retrouve généralement la pression, la température,
les ultrasons ou encore des méthodes faisant appel à l’électro-osmose ou à l’électro-mouillage.

(a) . (b) .

FIGURE 1.27 – a. : Schémas de principes de micromélangeurs actifs et passifs [66]. b. : Schéma de classification
des micromélangeurs [65].

Les différents modèles de micromélangeurs présentés par la suite ne reflètent pas la totalité des
méthodes employées à ce jour en terme de mélange. De très bonnes revues [66]-[30]-[65]-[67] pro-
posent des études complètes sur l’ensemble des travaux réalisés avec les micromélangeurs passifs
et actifs.

1.4.2 Micromélangeurs passifs

1.4.2.1 Laminage en parallèle

Dans ce type de laminage, la géométrie la plus basique propose une forme en T dans laquelle sont
injectés les deux fluides à mélanger (figure 1.28a). Les travaux de Kamholz et al. [68] ont permis de
décrire clairement un modèle mathématique de diffusion moléculaire dans une géométrie en T très
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simplifiée qui tient compte de l’aspect géométrique du dispositif, du débit imposé et du coefficient de
diffusion. Basé sur des mesures de fluorescence optiques, cette étude qualitative a permis d’extraire
un modèle quantitatif de prédiction de l’intensité de la solution à travers le canal en fonction des
différents paramètres de cette solution. Cependant l’impact des interactions aux parois représente
un paramètre non-négligeable sur le coefficient de diffusion des molécules qui n’a pu être clairement
défini dans cette étude, suggérant une nouvelle approche de la géométrie de ce dispositif.

(a) . (b) .

FIGURE 1.28 – a. : Schéma de principe d’un mélangeur en forme de T [68]. b. : Microphotographie d’un
mélangeur à flow-focusing [69].

Parmi les méthodes de laminage en parallèle, on retrouve plusieurs techniques basées sur le même
principe que la forme en T mais avec des structures plus complexes. La technique de mélange par
flow-focusing consiste à envoyer le fluide A par deux entrées de part et d’autre du fluide B, venant
ainsi le pincer de façon plus ou moins prononcée (selon la pression à laquelle sont envoyés les fluides)
comme indiqué sur la figure 1.28b. Les travaux de Knight et al. [69] ont permis de mettre en avant
l’impact du ratio des pressions Ps (side pressure) et Pi (inlet pressure) des deux fluides, noté α (où
α = Ps/Pi avec Pi ≈ 34.5 ⋅103Pa), sur le temps nécessaire pour obtenir un mélange. Les meilleurs
résultats ont été obtenus pour α = 1.26 où le temps de mélange est évalué à environ 10µs, temps
obtenu en divisant la longueur du jet focalisé par la vitesse du fluide.

1.4.2.2 Laminage séquentiel

Le principe du laminage séquentiel (également appelé laminage à séparation et recombinaison)
se base tout comme le laminage parallèle, sur la surface de fluide où la diffusion s’effectue ce qui
va permettre de diminuer la longueur de canal nécessaire pour réaliser le mélange. La méthode de
laminage va se distinguer par l’utilisation de cellules de laminage qui vont permettre au fluide de
se scinder dans un premier temps puis de se recombiner avant d’être envoyé vers une autre unité
de laminage. Cette technique va donc diviser la surface entre les deux fluides pour favoriser le phé-
nomène de diffusion.

Les travaux de Lee et al. [70] proposent un micromélangeur en PDMS (voir figure 1.29) qui permet
d’obtenir un mélange dans un état à 90% final après sept unités de laminage, la gamme de débits
allant de 0.1 à 1000µL/min (0.012 <Re < 120).

Les travaux de Fang et al. [71] proposent également un micromélangeur à laminage séquentiel
(figure 1.30). Ce dispositif présente la particularité d’imposer une séparation et une re-combinaison
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(a) . (b) .

FIGURE 1.29 – a. : Vue en coupe d’une cellule de laminage séquentiel. b. Comparaison entre le canal droit et
les cellules de laminage [70].

ainsi qu’une direction rotative du flux le tout réalisé grâce aux cellules de laminage. Les expériences
ont été réalisées à des nombre de Reynolds compris entre 0.01 et 100 et ont permis de mettre en
avant l’efficacité de cette géométrie quant aux mélanges réalisés avec des fluides visqueux. Pour
trois fluides à différentes viscosités (0.855-9.2-186mPas ⋅ s) les résultats indiquent respectivement
95-89 et 80% du mélange final avec cette géométrie. Les mêmes fluides ont été ensuite utilisés dans
un mélangeur à rainures oblique et le pourcentage du mélange final est respectivement 65-52-40%.

(a) . (b) .

FIGURE 1.30 – a. : Vue en coupe d’une cellule de laminage à séparation et re-combinaison. b. Respectivement
de haut en bas, la trajectoire des deux fluides, vue en coupe selon la direction x, vue en coupe selon la direction
y et schéma du parcours rotatif en 3D des lignes de courant [71].

1.4.2.3 Micromélangeurs à base de gouttes

Les microgouttes peuvent également servir comme outils dans le mélange de deux fluides. Plu-
sieurs méthodes de génération de gouttes existent et sont pour la plupart résumées dans la section
1.2. Généralement, les deux techniques les plus usitées pour générer des gouttes dans le cadre d’un
mélange sont le flow focusing et la T-junction.
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(a) .

(b) . (c) .

FIGURE 1.31 – a. Schémas représentant la circulation du fluide à l’intérieur de la goutte (flèches noires) dans
le cas d’un mélange (efficace dans le cas où le colorant et l’eau sont séparés initialement verticalement (schéma
de gauche), peu efficace lorsqu’ils sont initialement séparés horizontalement (schéma de droite)). b. : Création de
gouttes de colorant avec de l’eau dans un canal droit [33]. c. Mélange des fluides à l’intérieur des gouttes dans
un canal en serpentin [72].

Les travaux de Ismagilov et al. [33]-[72] ont permis de réaliser un dispositif permettant de générer
des gouttes à partir d’une géométrie en T. Les gouttes créées à partir d’eau et de colorant sont dis-
persées dans la phase externe constituée de PFD (perfluorodecalin).

Le mélange de fluides à l’intérieur de gouttes s’intensifie lorsque la taille de celles-ci est minime
(diminution de la longueur de diffusion). Dans une géométrie confinée où la goutte est en contact
avec les parois du canal (figure 1.31a) il se créé une re-circulation du fluide à l’intérieur de la goutte
qui va provoquer le mélange. On note toutefois que la position initiale des fluides dans la goutte
par rapport aux parois du canal est essentielle pour réaliser un bon mélange. Dans le cas d’un écou-
lement de gouttes dans un canal droit (indiqué figure 1.31b), plus la goutte créée est longue (avec
les deux phases parallèles aux murs du canal) moins le mélange s’effectue correctement. C’est en
effet le confinement des lignes de courant qui garde les deux phases séparées et qui empêche ainsi
le mélange de s’effectuer.

A l’inverse, dans le cas d’une géométrie en serpentin (figure 1.31c), les virages du canal imposent
une recirculation du fluide non homogène à l’intérieur de la goutte. Ce déséquilibre dans le flux
interne de la goutte va donc créer une advection et ainsi permettre aux deux fluides de se mélanger
correctement.

1.4.3 Micromélangeurs actifs

1.4.3.1 Instabilité électrocinétique

L’instabilité électrocinétique se manifeste lorsque l’on applique un courant électrique alternatif
dans un canal microfluidique dans lequel sont envoyés deux fluides à mélanger. Les oscillations du
champs électrique induisent une déformation dans le flux de liquide qui va s’étirer et se contracter
et créer des remous. L’instabilité électro-cinétique est généralement employée pour des nombres de
Reynolds proches de 1 [66].
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Les travaux de Oddy et al. [73] ont permis de réaliser un dispositif muni de deux canaux d’accès
aux fluides reliés à un canal principal qui mène à une chambre de mélange laquelle est connectée à
deux électrodes (figure 1.32a).

(a) . (b) .

FIGURE 1.32 – a. : Schéma de principe d’un micro mélangeur à instabilité électrocinétique. b. Evolution du
mélange au niveau de la chambre soumise au champs électrique. [73]

La figure 1.32b représente une expérience réalisée par fluorescence où les images dépendantes du
temps montrent l’évolution du mélange au sein de la chambre soumise au champs électrique. A
partir d’un volume de liquide de 0.1µL, le mélange s’effectue correctement au bout de 2.5s.

1.4.3.2 Mélanges de gouttes par électromouillage

Les laboratoires sur puce ont de nombreuses fonctionnalités telles que le dosage de réactifs,
la dilution, ou encore le mélange. Le principe consiste à appliquer une tension électrique sur des
pastilles métalliques constituant le support de la puce sur lequel repose le fluide. En variant la
tension d’une électrode à une autre, le liquide va se déplacer de proche en proche, cette méthode
porte le nom d’électro-mouillage sur puce (EWOD).

FIGURE 1.33 – Schéma de la puce EWOD. Image droite haut : distribution du liquide fluorescent du réservoir
R8. Image droite bas : séquence de mélange de deux fluides positionnés sur deux électrodes. [74].

Les travaux de Y. Fouillet et al. [74] ont permis de réaliser une puce basée sur la technologie EWOD
qui permet, entre autre, de réaliser des mélanges entres deux gouttes en les faisant se séparer et
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coalescer (figure 1.33). Cette puce présente également d’autres applications spécifiques telles que le
contrôle en température, la détection optique ou électrique ou encore la génération de gouttes mo-
nodisperses (avec un CV compris entre 1 et 3%). Ce laboratoire sur puce s’inscrit dans une catégorie
d’outils microfluidiques très versatiles qui permet de réaliser de nombreuses opérations fluidiques
et qui possède un fort potentiel pour devenir un produit commercialisable.

1.4.4 Conclusion

Cette étude des différentes méthodes de mélanges a permis de dégager les principales caracté-
ristiques qui ont été apportées au micromélangeur lors de sa conception :

- Mélangeur situé dans la catégorie des micromélageurs passifs (aucune source d’énergie externe
pour favoriser le mélange).

- Possibilité d’intégration sur un système plus complexe (à long terme, on peut imaginer un disposi-
tif intégrant à la fois un micromélangeur et un rhéomètre).

- Géométrie comprenant à la fois une structure en T où le mélange pourrait commencer à s’effec-
tuer pour arriver sur une géométrie de séparation et de re-combinaison. Cette combinaison de deux
géométries favoriserait un gain de temps de mélange avec un maximum d’efficacité en terme de
finalisation du mélange en sortie du dispositif.

Les détails de la conception et de la réalisation seront abordés dans le chapitre 4 où le micromélan-
geur est utilisé pour réaliser des mélanges de fluides à base d’eau et de glycérol, dont la viscosité
(variable) sera mesurée par le microrhéomètre.
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2.1 Introduction

A l’issue de l’étude bibliographique sur les différentes méthodes existantes pour générer des
dispersions (fluides complexes), il a été entrepris de réaliser un microgénérateur de mousses et
d’émulsions visant à maîtriser l’ensemble des paramètres pour contrôler au mieux la production.
Dans ce chapitre, nous présentons les étapes réalisées en matière de conception, réalisation et ca-
ractérisation d’un microgénérateur de dispersions de type high-throughput, inspirées en partie des
travaux de Sugiura et al. [17].

Cette étude représente pour nos travaux, la première étape dans la réalisation d’un dispositif per-
mettant la création et la caractérisation in-situ de fluides complexes. Dans cette optique nous avons
choisi la méthode de génération par réseau de microcanaux (Microchannel Emulsification ou MCE)
en vertu de sa capacité à dissocier de manière indépendante la taille des bulles/gouttes générées et
la fréquence de production en sortie de dispositif.

Nous présentons dans ce chapitre deux géométries novatrices en terme de conservation et d’évacua-
tion des bulles/gouttes générées que nous comparons afin de déterminer celle qui permet d’obtenir
des dispersions stables et monodisperses en minimisant les phénomènes de vieillissement et de
coalescence. Nous présentons également un protocole expérimental de stabilisation permettant de
créer des mousses/émulsions stables et monodisperses, sujettes à un vieillissement rapide. Enfin,
nous présentons un modèle semi-quantitatif permettant d’expliquer la phénoménologie riche et par-
fois contre-intuitive de cette méthode de production de dispersions.

2.2 Conception des microgénérateurs

2.2.1 Description des géométries

Basée sur la méthode de génération MCE, le site de production du générateur que nous propo-
sons dans cette étude s’inspire de l’architecture du dispositif développé par Sugiura et al. [17]. L’élé-
ment innovant dans cette structure réside dans sa géométrie qui permet de réaliser et de conserver
les dispersions en géométrie confinée, contrairement aux travaux antérieurs où la génération se fait
dans des milieux non-confinés.

L’étude de l’évolution in-situ d’une mousse ou d’une émulsion liée à des phénomènes de mûrisse-
ment ou de coalescence au sein d’un microgénérateur, est encore peu explorée dans la littérature
(voir chapitre 1.2). Nous proposons dans la réalisation de ce dispositif, une géométrie où les dis-
persions sont d’une part conservées (dans le canal de la phase continue) puis évacuées à travers
un canal d’extraction (canal de sortie). Afin de pouvoir mesurer l’impact du canal de sortie sur les
phénomènes liés à l’évolution des dispersions au cours du temps, nous avons conçu deux structures
d’évacuation présentées en figure 2.1. La première dite "Focused", permet une évacuation des dis-
persions à travers un canal droit (figure 2.1a), la seconde via un réseau de canaux adoptant une
forme fractale, d’où son nom "Fractal" (figure 2.1b).

2.2.2 Principe de production

Le principe de génération est le suivant : la phase continue est envoyée de part et d’autre du ré-
seau de microcanaux pendant que la phase dispersée est injectée dans une chambre. Lorsque cette
chambre est totalement remplie de cette phase, le gas/liquide emprunte le réseau de canaux pour
finalement arriver sur les terrasses respectives à chaque canal, aboutissant sur une transition 2D-
3D formant une bulle/goutte. La phase dispersée va en effet venir s’étaler telle une crêpe 2D jusqu’à
finalement venir déborder sur le bord de la terrasse (figure 2.2a). Le volume de ce débordement va
continuer de croître jusqu’à finalement être "pincé" (phénomène de pinch-off ) par la phase continue
transformant ainsi la crêpe 2D en sphère 3D (phénomène provoqué par une instabilité capillaire).
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(a) . (b) .

FIGURE 2.1 – Schémas simplifiés des deux dispositifs avec photographies prises au microscope électronique
à balayage (MEB) illustrant les deux géométries du canal de sortie. a. : Géométrie "Focused". b. : Géométrie
"Fractal".

Une fois la goutte/bulle libérée (figure 2.2b), le flux de la phase dispersée se présente à nouveau
jusqu’au bord de la terrasse, reproduisant ainsi le même schéma que précédemment, le phénomène
se reproduisant de façon périodique. Cette transition 2D à 3D permet alors une formation spon-
tanée des bulles/gouttes par tension de surface. Cette méthode ne nécessite qu’une faible quantité
d’énergie pour pouvoir générer une bulle/goutte en comparaison avec les techniques de production
classiques [17].

(a) . (b) .

FIGURE 2.2 – Génération de dispersions au niveau de la terrasse. a. : Etapes de fabrication d’une bulle/goutte.
b. : Micro photographie au niveau de la terrasse lors de la production d’une bulle.

2.3 Réalisation des dispositifs

Les deux dispositifs ont été fabriqués en utilisant la technologie MEMS au sein du département
SMM de l’ESIEE Paris. La géométrie de la terrasse et des canaux a été obtenue après plusieurs
étapes de gravures profondes successives (DRIE). La taille finale du dispositif est de 2x2cm (figure
2.3a).
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On notera que sur chacun des générateurs, le canal de la phase continue (gravé à 100µm de pro-
fondeur) a été réduit de largeur comme indiqué sur la figure 2.3b de façon à conserver la même
résistance hydrodynamique sur l’ensemble du canal permettant ainsi un afflux homogène de part
et d’autre du réseau de microcanaux. La phase dispersée est envoyée dans le canal de la phase dis-
persée qui est lui aussi gravé à 100µm de profondeur. Le réseau de microcanaux est gravé moins
profondément (2.5µm) et aboutit sur la terrasse gravée à la même profondeur (figure 2.2a).

(a) . (b) .

FIGURE 2.3 – a. : Microgénérateur à canal de sortie droite avec les nanoports positionnés. b. : Photographie
du dispositif au niveau du canal de la phase continue (image réalisée au MEB).

Les trous d’accès (phase dispersée, continue et sortie) ont eux aussi été obtenus par une étape de
DRIE faite sur la face arrière des dispositifs. Pour étanchéifier les dispositifs, le silicium gravé a
été soudé à un wafer de verre en utilisant la technique de soudure anodique. Cela résulte en un
générateur de mousse/émulsion confiné capable de collecter les dispersions générées au sein de l’ar-
chitecture, à l’instar des autres générateurs proposés dans les travaux de Sugiura et al. [17],[43],[44]
qui eux rejettent leur mousse/émulsion directement après leur création.

Sur un wafer 4" de silicium, il est possible de fabriquer jusqu’à 16 dispositifs, la taille critique de
chacun étant de 2cm2. Cette taille est imposée par le diamètre des anneaux adhésifs utilisés pour
fixer les connecteurs microfluidiques (nanoports Upchurch Scientific), visibles sur la figure 2.3a.

2.4 Caractérisation des dispositifs

2.4.1 Protocole expérimental

2.4.1.1 Acquisition des images

L’ensemble des images et des vidéos a été réalisé à partir d’un microscope optique inversé (Leica
DMI 5000M, avec un objectif 50x) et d’une caméra rapide (Basler A504k) prenant des clichés à une
vitesse pouvant aller jusqu’à 20 000 images par seconde (fps). Les vidéos ont été acquises avec le
logiciel NI Vision Assisitant 8.6 Software (National Instrument, USA) et la détermination des dia-
mètres de bulles/gouttes avec le logiciel Image J (National Institute of Health, USA).

Les masques utilisés pour les étapes de photolithographie ont été réalisés avec le logiciel de CAD
Coventor (Coventor Inc, USA) en utilisant le langage Tcl/Tk (script de programmation) afin d’auto-
matiser la procédure de génération des masques.



2.4. Caractérisation des dispositifs 51

(a) . (b) .

FIGURE 2.4 – Photographies de génération de dispersions avec le schéma de la procédure expérimental associé.
a. : Génération d’émulsion. b. : Génération de mousse.

2.4.1.2 Sites d’observations

Comme indiqué sur la figure 2.4, les dispositifs sont positionnés sur le microscope. La plaque de
verre permet d’avoir accès à la visualisation de la production des dispersions qui sera filmée par le
biais de la caméra rapide positionnée sur le côté du microscope. Pour s’assurer de ne pas mesurer le
diamètre de la même bulle/goutte dans la détermination du coefficient de variation (CV), les images
ont été prises à intervalle régulier d’une seconde. Plusieurs sites de productions ont été observés de
façon à pouvoir étudier le comportement des mousses/émulsions générées.

Les sites d’observation indiqués sur la figure 2.5 sont le canal le plus éloigné qui produit (pour ob-
server la stabilité des dispersions générées sans altérations provoquées par les sites voisins), ainsi
que la sortie de chacun des deux dispositifs (afin de mesurer le diamètre des dispersions et pouvoir
ainsi déterminer le coefficient de variation global sur l’ensemble du trajet production-sortie). On
notera que le premier site d’observation (le canal le plus éloigné) peut différer d’une expérience à
l’autre. Lorsque la phase dispersée est injecté, des ménisques vont apparaître à l’entrée de chacun
des canaux. Si la pression est suffisamment élevée, le ménisque va avancer le long du canal pour
arriver sur la terrasse est former une bulle. A cet instant la pression dans la chambre de la phase
dispersée diminue, et n’est plus suffisamment élevée pour que l’ensemble des canaux produise. De
plus, un agglomérat de dispersions dû à un phénomène de bouchon communément appelé jamming-
effect se produit généralement au milieu du canal de collecte. Cette saturation de bulles/gouttes va
alors empêcher les sites de produire. On a donc une configuration aléatoire des sites de production,
expliquant pourquoi le premier canal situé à l’extrême droite de la terrasse qui produit varie à
chaque expérience (alternance entre le premier, le second et le troisième). Les mesures au milieu du
canal de collecte sont donc très difficile à réaliser (image centrale de la figure 2.5), étant donné la
promiscuité de chaque bulle/goutte. Cependant, nous verrons par la suite que cet effet est très pro-
noncé pour la géométrie "Focused" et que pour la géométrie "Fractal", ce phénomène est nettement
atténué grâce à la forme particulière du canal de sortie.

Les paramètres du microscope nous ont permis d’atteindre une échelle maximum de 8.2 pixels/µm
ce qui correspond à la limite de diffraction optique du microscope. Ce ratio impose donc une erreur
de mesure de 1.2% pour la mesure du diamètre des gouttes (le diamètre moyen étant de 10 µm) et
de 0.7% pour les bulles (leur diamètre moyen étant de 18 µm).
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FIGURE 2.5 – Sites d’observations pour la caractérisation de dispersions sur les deux géométries.

La fréquence de génération a pu être déterminée grâce à la caméra rapide dont les films ont été
réalisés à des vitesses allant jusqu’à 20 000 fps. Un simple calcul de nombres d’images entre chaque
évènement avec la vitesse d’acquisition a permis de déterminer la fréquence de production.

2.4.1.3 Préparation des solutions dans le cas des émulsions

Pour la préparation des solutions utilisées pour les émulsions, la phase continue est un mélange
d’eau dé-ionisée avec 1% wt/wt de sodium dodecyl sulphate (SDS) (Fisher Scientific, France) ra-
jouté en tant que surfactant pour stabiliser l’émulsion. Cette concentration correspond à 4.2 fois la
concentration micellaire critique (CMC) afin de réduire la tension de surface entre les deux phases
au maximum, limitant ainsi les risques de coalescence. L’hexadécane a été utilisé comme phase dis-
persée (pureté > 99%, VWR, France).

Pour les expériences de génération d’émulsions (figure 2.4a), les deux phases ont été injectées avec
des seringues de 2.5mL (VWR, France), à l’aide de pousses-seringues programmables (Harvard Ap-
paratus PHD, USA). Les débits varient de 5 à 15µL/min pour la phase continue et de 0.1 à 2µL/min
pour la phase dispersée.
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2.4.1.4 Préparation des solutions dans le cas des mousses

Pour les expériences de génération de mousse, la phase continue est un mélanges d’eau DI et de
glycérol à différents niveaux de concentration (0-30-60% glycérol wt/wt eau DI), correspondant res-
pectivement, pour une température ambiante de 25oC, à des viscosités de 0.95, 2.35 et 10.1mPa ⋅ s,
respectivement avec 1.0% wt/wt de SDS pour stabiliser l’émulsion. La phase continue a été injectée
à des débits allant de 20 à 100µL/min en utilisant un pousse seringue programmable.

Les gaz C2F6 et le N2, (Air Liquide Electronics Materials, France) ont respectivement été utilisés
comme phases dispersées. Chacun des gaz a été contrôlé avec un régulateur de pression relié à un
manomètre numérique (Keller, Suisse) et injecté à l’entrée de phase dispersée du dispositif (figure
2.4b). Une petite fuite de gaz a été introduite avant le manomètre pour assurer la stabilité de la
pression imposée par le régulateur de gaz.

2.4.2 Production d’émulsion : comparaison entre les deux géométries

La production d’émulsion a été observée à des débits de phase dispersée allant de 0.1 à 2µL/min
et de phase continue allant de 5 à 15µL/min pour la géométrie "Focused" et "Fractal". Ces expé-
riences ont permis dans un premier temps de rendre compte des performances des dispositifs en
terme de fréquence de production par canal, de taille des bulles/gouttes produites et de leur coeffi-
cient de variation (figure 2.6 et figure 2.7).

(a) . (b) .

FIGURE 2.6 – Diamètres moyens et fréquences de production pour la génération d’émulsion avec la géométrie
"Focused". a. : Diamètres moyens des gouttes en fonction du débit de la phase dispersée pour différents débits de
la phase continue. b. : Fréquences de production des gouttes par canal en fonction du débit de la phase dispersée
pour différents débits de la phase continue.

Cette première série de mesures a permis de confirmer le point fort de cette méthode de production
commune aux deux générateurs "Focused" et "Fractal", quant au fait que la taille des dispersions
générées soit indépendante de la fréquence de production. En effet, en observant les figures 2.6 et
2.7, on note que malgré l’augmentation du débit de la phase interne (0.1 à 2µL/min), le diamètre
des gouttes reste constant pour chaque débit de la phase continue. La fréquence de production quant
à elle se voit augmenter en conséquence, mettant ainsi en évidence le contrôle indépendant de ces
deux paramètres. Ce phénomène souligne donc que contrairement aux autres types de générateurs
classiques (T-junction et flow-focusing) dans lesquelles la dynamique de fabrication d’une goutte est
basée sur une instabilité de Rayleigh, la production est ici entièrement gérée par une transition
2D-3D imposée par la géométrie du site de production.
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(a) . (b) .

FIGURE 2.7 – Diamètres moyens et fréquences de production pour la génération d’émulsion avec la géométrie
"Fractal". a. : Diamètres moyens des gouttes en fonction du débit de la phase dispersée pour différents débits
de la phase continue. b. : Fréquences de production des gouttes en fonction du débit de la phase dispersée pour
différents débits de la phase continue.

Les deux géométries présentent la même architecture du site de production, ce qui entraîne exacte-
ment les mêmes tailles de gouttes/bulles pour les deux dispositifs. Les données pour caractériser la
production ont été recueillies au niveau du canal de production le plus éloigné, ce qui a permis d’ob-
server clairement la taille des gouttes résultantes, sans interactions avec les autres gouttes dans
le canal de collecte. Les données acquises (figure 2.8a) ont démontré que les deux dispositifs per-
mettent une production d’émulsion parfaitement maîtrisée avec des gouttelettes d’environ 10µm
générées et avec un très faible coefficient de variation (CV ≈1.5%). Les fréquences de production
pour les émulsions sont situées entre 50 et 300Hz par canal. Il ressort de la figure 2.8a que la géo-
métrie "Fractal" conduit à de meilleurs résultats en matière de CV à la sortie du dispositif que la
géométrie "Focused" (d’au moins un facteur 3). Le diamètre et le CV ne dépendent ni des débits de
la phase continue ou dispersée, ce qui prouve la robustesse de production de ce type de dispositif (où
la taille des gouttes est contrôlée principalement par des paramètres géométriques), par contraste
avec d’autres types de géométries tels que la T-junction ou encore le flow focusing.

Théoriquement, chacun des 256 canaux de production doit produire de la même manière, impli-
quant une taille similaire des gouttes avec le même CV. Cependant, nous avons pu observé lors de
nos expériences que la géométrie peu propice à une bonne évacuation des dispersions en milieu de
canal de production mène à des phénomènes de vieillissement tels que la coalescence. Il se créé
donc un agglomérat de gouttes (effet de bouchon) au contact du rebord de la terrasse, empêchant la
création de nouvelles gouttes dans cette région du canal.

La figure 2.8b montre les histogrammes de tailles des gouttes sur le site de production et à la sor-
tie du dispositif pour les deux géométries (indiquées figure 2.5). On remarque une production de
gouttes très monodisperse avec un diamètre moyen de 9.4µm pour les deux géométries, tandis que
la distribution de taille à la sortie du dispositif "Focused" est située entre approximativement entre
7.5 et 13µm avec un maximum à 11.8µm qui correspond au diamètre de deux gouttes qui auraient
coalescées. La distribution de taille en sortie du dispositif "Fractal" se situe approximativement
entre 10 et 12µm est plus symétrique et plus étroite que celle du "Focused".

Ceci résulte de la nature de la géométrie du canal de sortie qui permet une meilleure évacuation
grâce à sa forme de fractale, réduisant ainsi le phénomène de bouchon et, par la suite, la coales-
cence. Lorsque la concentration de gouttes est trop dense dans le canal de collecte, la production
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(a) . (b) .

FIGURE 2.8 – Analyse de la production d’émulsion avec les 2 dispositifs. a. : Comparaison de coefficient de
variation entre les 2 géométries pour la production d’émulsion (Débits du C16 allant de 0.1 à 2µL/min et de
9µL/min pour l’eau DI). b. : Distribution de la taille des gouttes au niveau du canal de production et à la sortie
de chaque dispositif pour les 2 géométries (le débit du C16 est de 0.1µL/min et celui de l’eau DI est de 5µL/min.

peut être affectée du fait que la phase dispersée doit pousser les gouttes existantes afin d’en créer
de nouvelles, ce qui a pour effet d’augmenter la coalescence et donc la variation du diamètre à la
sortie du générateur. La géométrie "Fractal", grâce à ses multiples canaux, permet une évacuation
plus "aisée" que pour la géométrie "Focused". Cela a, comme le montre les données, un impact direct
sur le CV et sur la distribution de taille.

Par la suite, les deux dispositifs seront utilisés pour la génération de bulles. Cela permettra d’ob-
server l’influence de la géométrie fractale pour des phénomènes de vieillissement d’une bulle liés à
l’efficacité de l’évacuation de la mousse générée.

2.4.3 Production de mousses : comparaison entre les deux géométries

Les expériences ont montré que la production de mousse monodisperse est beaucoup plus dif-
ficile à réaliser que génération d’émulsion. En effet, la phénoménologie associée est plus complexe
du fait, d’une part, de la compressibilité du gaz, et d’autre part de sa solubilité élevée, conduisant à
d’autres mécanismes de vieillissement. Plusieurs phénomènes physiques impliquant un vieillisse-
ment rapide de la mousse comme la diffusion du gaz contenu dans une bulle ou le mûrissement, ont
entraîné un grand coefficient de variation de la mousse lors de l’évacuation.

Les deux géométries ont montré un comportement similaire lors de la production avec un très faible
CV (≃1.5%) au niveau du canal de production. Cependant, la distribution de la taille de bulles se
dégrade rapidement et de manière significative avec le CV qui atteint des valeurs de 40% à la sortie
du dispositif, ce qui confirme la difficulté de produire des mousses monodisperses stables avec de
petites tailles de bulles. La raison en est que les variations de rayon, même petites, impliquent une
différence de pression de Laplace significative à l’intérieur des bulles, qui est une force motrice pour
la diffusion de gaz de petites bulles vers les plus grandes.

Nous avons réalisé une série d’expériences dans laquelle nous avons ajouté du glycérol dans la phase
continue à différentes concentrations (0-30-60%). La distribution de taille des diamètres mesurés en
sortie du dispositif a montré une gamme se situant entre 13 et 45µm (selon de la concentration de
glycérol ). Quant à la fréquence de production par canal, elle s’étend dans une plage comprise entre
7 et 2500Hz, en fonction des conditions. Des fréquences supérieures à 4000Hz par canal ont été



56 Chapitre 2. Mousse et émulsion - Fabrication d’un nouveau microgénérateur.

(a) . (b) .

FIGURE 2.9 – Analyse de la production de mousse avec les 2 dispositifs. a. : Distribution des diamètres des
bulles pour la géométrie "Fractal" au niveau du canal de production et à la sortie du dispositif (Phase continue :
eau DI 1 wt % SDS avec un débit de 56.6µL/min - Phase dispersée : N2 à une pression de 0.4bar). b. : Dis-
tribution des diamètres des bulles pour la géométrie "Focused" au niveau du canal de production et à la sortie
du dispositif (Phase continue : SDS 1% wt eau DI avec un débit de 100µL/min - Phase dispersée : N2 à une
pression de 0.6bar).

enregistrées sur un dispositif où la profondeur de gravure des microcanaux était plus petite (2µm
au lieu de 2.5µm), ce qui suggère que des débits plus élevés sont possibles pour ce type de géométrie.
Etant donné que le dispositif possède 256 sites de production, des fréquences supérieures à 106Hz
seraient théoriquement possibles.

Les deux graphiques de la figure 2.9 montrent la distribution de taille des bulles au niveau du canal
de production (histogrammes rouges), et à la sortie du dispositif (histogrammes bleus) pour chacune
des deux géométries. La largeur de la distribution au niveau du canal de production est étroite dans
les deux cas, ce qui est un signe de distribution de bulles monodisperses (CV ⋍de 1.5%).

La figure 2.9a montre la distribution de taille au niveau du canal de production et à la sortie du
dispositif pour la géométrie "Fractal", avec des tailles allant de environ 13 à 22µm. Les expériences
ont été réalisées à 0.4bar (proche du seuil de production) ce qui implique que seuls quelques uns
des canaux soient actifs, et qu’il n’y ait pas d’interférences avec d’autres canaux sur la production
d’un canal individuel. La distribution de sortie de dispositif est symétrique. Ceci indique un vieillis-
sement de la mousse par diffusion gazeuse (induite par la pression de Laplace) des bulles les plus
petites vers les plus grosses plutôt que par un phénomène de coalescence. Cette observation est
confirmée par l’absence de pic majeur à 21/3 fois le diamètre moyen de production, ce qui aurait été
une caractéristique de la coalescence (phénomène observé dans le cas des émulsions).

La figure 2.9b montre la distribution de taille du dispositif à géométrie "Focused" allant de 10 à
environ 16µm. La distribution de sortie n’est pas symétrique et représente une courbe clairement
décalée vers la gauche, ce qui correspond à une plus grande proportion de bulles de petits diamètres.
Ceci est caractéristique de diffusion de gaz et de dissolution de bulles dans le liquide, ce qui est co-
hérent du fait que les bulles restent bloquées dans le canal de collecte du dispositif étant donné sa
géométrie peu propice à une bonne évacuation.

La figure 2.10a représente l’évolution du diamètre moyen des bulles pour des différentes solutions
visqueuses, en fonction du débit de la phase continue. Le diamètre des bulles varie de moins de
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(a) . (b) .

FIGURE 2.10 – Comportement du diamètre moyen des bulles en fonction de la pression et du débit pour les 2
dispositifs. a. : Diamètre moyen du bulles au niveau du canal de production en fonction du débit de la phase
continue pour une pression constante (0.6bar) avec différentes concentrations de glycérol de la phase continue(0-
30-60% wt/wt). b. : Diamètre moyen de bulles au niveau du canal de production en fonction de la pression du
gaz à débit constant de la phase continue : 50µL/min (SDS 1% wt/wt glycérol 0-30-60% wt/wt eau DI).

10% pour un débit augmenté d’un facteur 10, ce qui confirme en outre que, dans cette géométrie,
la taille des bulles est peu sensible aux paramètres de fonctionnement. Il ressort également de la
figure 2.10a que le rayon de la bulle croît avec l’augmentation de la concentration de glycérol, ce
qui est cohérent avec l’hypothèse que la dynamique de pincement soit relative à la viscosité de la
solution, et donc que des viscosités plus élevées entrainent un temps de pincement plus long ce qui
a pour effet d’augmenter le temps d’inflation de la bulle.

La figure 2.10b quant à elle reflète le comportement du diamètre des bulles en fonction de la pres-
sion de gaz et de la viscosité de la solution, pour un débit fixe de la phase continue. Le comportement
observé est surprenant et contre-intuitif. En effet, au lieu de croître avec la pression du gaz appli-
quée (comme on aurait pu s’y attendre en raison de l’augmentation du débit de gaz dans la phase
de pincement), le diamètre des bulles montre dans un premier temps une augmentation avec la
pression, avec un maximum atteint à environ 0.6bar, puis diminue malgré la pression qui continue
de croître. Un modèle phénoménologique est présenté dans la section 2.6 qui permet d’expliquer ce
comportement en tenant compte des différents paramètres tels que la longueur de pincement, le
rayon de courbure de la bulle et de la ligne de courbure lors du pincement.

2.5 Stabilisation des mousses générées - Variations des paramètres
expérimentaux

Afin d’améliorer la qualité de la production de mousse en réduisant les phénomènes de vieillisse-
ment (diffusion dans le fluide environnant, coalescence, grossissement par diffusion de gaz entre les
bulles de diamètres différents), plusieurs paramètres ont été étudiés tels que l’impact de la concen-
tration de surfactant, la nature du gaz, et la viscosité de la phase continue.

Dans une première série d’expériences (tableau 2.1), la concentration de SDS a été variée de 0.18
à 4.8% (correspondant respectivement à 0.75 fois la concentration micellaire critique (CMC) et 20
fois la CMC). Nous avons observés que, à des concentrations en dessous de la CMC, la coalescence
était le mécanisme de vieillissement dominant, résultant dans un faible CV. Afin de produire des
mousses relativement monodisperses, la concentration en tensioactif doit être supérieure à sa CMC.
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Les meilleurs résultats ont été obtenus avec 1% de SDS correspondant à 4.2 fois la CMC. L’augmen-
tation de la concentration en tensioactif améliore le CV dans le milieu du canal de collecte, mais
n’a eu aucun effet sur le CV de la mousse en sortie du dispositif. L’agglomération de bulles dans le
canal de sortie n’a en effet permis d’observer aucune amélioration dans le CV.

TABLE 2.1 – Effet de la concentration du SDS sur le diamètre moyen des bulles et sur le CV à différents sites
d’observation.

Concentration 4.8 % 1 % 0.24 % 0.18 %
de SDS (20 x CMC) (4.2 x CMC) (1 x CMC) (0.75 x CMC)

Diamètre CV Diamètre CV Diamètre CV Diamètre CV
moyen (µm) (%) moyen (µm) (%) moyen (µm) (%) moyen (µm) (%)

Canal de
production 18.92 1.67 17.42 1.33 16.54 1.50 16.26 1.30
Canal de
collecte 19.71 2.86 16.80 11.88 14.22 17.08 13.85 24.23

Sortie du
dispositif 15.91 21.74 17.36 18.85 14.97 36.03 13.66 37.37

Dans une seconde série d’expériences (tableau 2.2), le type de gaz a été modifié. Le gaz N2 a été
remplacé par du C2F6, dont la solubilité et la diffusivité dans l’eau est significativement plus faible
[75]. Cela permet ainsi de réduire les phénomènes de vieillissement de mousse afin d’améliorer la
monodispersité à la sortie du dispositif. De nouvelles expériences ont été réalisées dans les mêmes
conditions que précédemment à savoir une pression constante de 0.4bar et un débit constant de
56.6µL/min (SDS 1% wt/wt eau DI ). Les résultats ont montrés que le CV des bulles produites est
quatre fois plus faible avec le C2F6 qu’avec le N2 dans le milieu du canal de collecte. Cependant, à
la sortie du dispositif, le CV de la mousse avec le C2F6 augmente pour finalement atteindre le même
que celui du N2. Le C2F6 améliore le mûrissement par diffusion dans le liquide mais pas celui dû à
la diffusion entre les bulles. Nous pouvons donc en conclure que la modification de la nature du gaz
à lui seul ne suffit pas à assurer une monodispersité de la production en sortie de dispositif, ce qui
suggère la nécessité d’ajouter un autre élément pour stabiliser la mousse au cours de son évolution
à partir du site de production jusqu’à la sortie du dispositif.

TABLE 2.2 – Impact de la nature du gaz sur la production à différents sites de production.

1.0 wt % SDS C2F6 N2

Diamètre CV Diamètre CV
moyen (µm) (%) moyen (µm) (%)

Canal de
production 20.57 1.20 17.42 1.33
Canal de
collecte 18.87 3.0 16.80 11.88

Sortie du
dispositif 19.70 17.5 17.36 18.85

Du glycérol a donc été ajouté à la solution de la phase continue (tableau 2.3) en changeant le mé-
lange SDS 1% wt/wt eau DI par SDS 1 % wt/wt glycérol 50.0 % wt/wt eau DI, avec une viscosité à
25oC de 4.98 mPa ⋅ s. La combinaison de C2F6 et SDS 1% wt/wt glycérol 50.0% wt/wt eau DI donne
une répartition très monodisperse des bulles générées, permettant d’obtenir un CV de 3,08 % à la
sortie du dispositif. L’effet de stabilisation du tensioactif, la nature insoluble du C2F6, associé à une
phase continue visqueuse qui empêche le rapprochement des bulles, permet de diminuer le contact
entre les bulles et de minimiser le vieillissement de la mousse. Cette combinaison de paramètres
semble donc permettre une production de mousses monodisperses et stables.
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TABLE 2.3 – Diamètre moyen des bulles et CV pour un mélange SDS 1% wt/wt glycérol 50.0% wt/wt eau DI.

C2F6 1.0 wt % SDS SDS 1% wt/wt glycérol 50.0% wt/wt eau DI

Diamètre CV Diamètre CV
moyen (µm) (%) moyen (µm) (%)

Canal de
production 20.57 1.20 34.28 1.12
Canal de
collecte 18.87 3.0 35.69 2.84

Sortie du
dispositif 19.70 17.5 34.84 3.08

2.6 Modèle semi-empirique de production

2.6.1 Principe de fabrication d’une bulle

Dans la section 2.4.3 nous avons observé un phénomène contre intuitif dans l’évolution du dia-
mètre des bulles en fonction de la pression. La tendance qui s’est dégagée dans ces mesures a montré
que le diamètre augmente à mesure que la pression s’élève jusqu’à un certain seuil. Au delà de cette
pression critique, le diamètre des bulles décroît, laissant apparaître une tendance non linéaire de
l’évolution du diamètre en fonction de la pression. Dans cette section, nous allons définir un modèle
mathématique permettant de prédire cette évolution non linéaire, en commençant par analyser
quantitativement ce phénomène.

En effet, pour pouvoir comprendre la dynamique de création d’une bulle, nous avons observé ce pro-
cédé à l’aide de la caméra rapide. En s’assurant une fenêtre d’observation suffisamment étroite pour
atteindre la vitesse d’acquisition de 20 000 fps, nous sommes alors en mesure de pouvoir observer
la dynamique de ce phénomène illustré en figure 2.11.

FIGURE 2.11 – Cycle de production d’une bulle (avec une profondeur de gravure des canaux de 2.5µm, une
solution avec 60% de glycérol, une pression de N2 de 0.5bar et un débit de la phase continue de 50µL/min.

Le procédé de fabrication d’une bulle décrit figure 2.11 montre plusieurs phases :

1© : Initialement, la crêpe 2D arrive sur la terrasse (images allant de 0 à 50ms) et le rayon R de la
bulle continue de croître.

2© : A t=50ms, la ligne de contact atteint le bord de la terrasse et se retrouve pincée, on notera à ce
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moment le rayon R =Rtouch.

3© : Jusqu’à t=134ms la crêpe s’étale latéralement le long de la terrasse. Pendant cet étalement, le
rayon de courbure de la bulle (indiqué par les cercles en pointillées) diminue jusqu’à atteindre son
minimum Rmin.

4© : A t=135ms, la bulle est totalement pincée et le phénomène de pinch-off se produit, avec un
temps de pincement très rapide (moins de 50µs pour une solution à 0% de glycérol, et jusqu’à 200µs
pour une solution à 60% de glycérol).

5© : Finalement, la crêpe se rétracte (image à t=136ms) et le procédé se répète de façon périodique.

Nous avons dans un premier temps cherché à observer l’impact de la viscosité sur les variations du
rayon de courbure de la crêpe. On constate sur la figure 2.12a que le rayon minimum Rmin précé-
dant chaque pincement est indépendant de la concentration de glycérol de la phase continue et donc
de la viscosité. Sur la figure 2.12b, le temps a été normalisé par rapport à la fréquence de produc-
tion pour chacune des trois viscosités. Le chevauchement des courbes indique que le ralentissement
de la production est bien causé par la viscosité du mélange, et que la phénoménologie reste la même.

(a) . (b) .

FIGURE 2.12 – Evolution du rayon de courbure lors de la fabrication d’une bulle au cours du temps. a. :
Variation du rayon de courbure en fonction du temps. b. : Variation du rayon de courbure en fonction du temps
normalisé par rapport à la période de production.

Ensuite, et afin d’expliquer le phénomène d’étalement de la crêpe sur la terrasse, il est impératif de
comprendre ce qui se passe au niveau de la ligne de contact du pincement de la crêpe au bord de la
terrasse. Comme indiqué sur la figure 2.13a, avant d’atteindre le bord de la terrasse (phase 1© de
la figure 2.11), le ménisque eau/Gaz avance relativement doucement (pointillés sur la figure 2.13a),
les angles de contact d’avancement θv et θs définissent respectivement le contact avec le verre et le
silicium (considéré égaux pendant cette phase de progression de la bulle), et r le rayon de courbure
du ménisque dans cette coupe transversale. On peut alors écrire dans le cas où θs = θv :

(h/2) = r ⋅cosθv

(h/2) = r ⋅cosθs

⇒ h = r ⋅(cosθv +cosθs)

⇔ r = (
h

cosθv +cosθs
) (2.1)

Une fois le ménisque arrivé au bord de la terrasse, la crêpe commence à s’étaler (étapes 2©- 3© de la
figure 2.11). L’angle de contact θv au niveau de la frontière gaz/verre reste le même pendant que la
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(a) . (b) .

FIGURE 2.13 – Analyse géométrique des phases 1©- 2©- 3© de la figure 2.11. a. : Schéma de principe du phéno-
mène de pinch-off avec l’avancée du ménisque eau/gaz jusqu’au bord de la terrasse (vue en coupe du générateur).
b. : Représentation schématique de l’étalement de la crêpe une fois arrivée au bord de la terrasse (au contact de
la ligne de pinch-off).

crêpe s’étale le long de la terrasse tandis que l’angle θs va diminuer. En effet, une fois que la crêpe
se sera étalée au maximum, le ménisque va commencer à déborder vers le canal de collecte, l’angle
θv reste inchangé et l’angle θs qui va tendre vers 0 (ligne continue sur la figure 2.13a).

A l’instant où la crêpe est au contact du bord de la terrasse, la pression de Laplace est égale à
σ/(r+Rtouch) (σ étant la tension de surface, r le rayon du ménisque en coupe transversale et Rtouch
le rayon lorsque le ménisque atteint le bord de la terrasse (étape 2©)). En remplaçant de terme cor-
respondant à r (équation 2.1), on peut alors écrire que PLaplace = σ ⋅ (cosθv +cosθs)/h. Un instant
avant la formation de la bulle, la pression de Laplace est alors maximale à l’intérieure de la crêpe, le
ménisque est sur le point de déborder dans le canal de production (Rtouch a diminué jusqu’à Rmin)
et θs devient nul. En réécrivant l’équation de la pression, nous obtenons finalement une pression
maximum définie par PLaplace−max = σ ⋅ (cosθv +1)/h. A cet instant, PLaplace = PLaplace−max et le
rayon Rmin est alors défini par Rmin = h/(1−cosθs).

La phase 3© illustrée en figure 2.13b permet d’observer la crêpe totalement étalée sur la terrasse
avant le phénomène de pinch-off. On notera la longueur Lpinch−of f la distance qui sépare les deux
centres respectifs des cercles de rayon Rmin et l t la largeur de la terrasse. Si la pression à l’inté-
rieur de la crêpe reste inférieure à la pression maximale PLaplace−max, aucune bulle ne se produira.
A l’inverse, si la pression maximale est dépassée, plusieurs scénarios sont possibles :

- Si la largeur de la terrasse l t est suffisamment petite, de manière à ce que la pression de La-
place à l’instant où la crêpe touche le bord de la terrasse soit plus grande que PLaplace−max (soit
Rtouch < h/(1− cosθs)), alors la bulle se crée instantanément au contact du bord de la terrasse.
Dans ce cas la géométrie du dispositif se rapproche fortement de celle de la T-Junction, et ce, avec
des paramètres de production influant sur la taille des bulles [32].

- Si d’un autre côté l t est trop grande (l t > 2h/(1−cosθs), la géométrie ne permet pas à R d’atteindre
Rmin. Dans ce cas, la crêpe envahira toute la terrasse et les bulles seront créées de façon chaotique
ce qui affectera qualité de la production (phénomène illustré en figure 2.17 et obtenu avec un géné-
rateur à géométrie variable, détaillé en section 2.6.2).

Au cours des expériences, nous avons également pu observer que Lpinch−of f est un paramètre domi-
nant dans la taille des bulle générées. En effet, on peut observer en figure 2.14 que plus la pression
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appliquée est élevée, plus Lpinch−of f diminue, ce qui a des conséquences directes sur les perfor-
mances du dispositif et sur la taille des bulles.

FIGURE 2.14 – Longueur du ménisque précédant le pincement (Lpinch−of f ) en fonction de la pression P pour
les 3 concentrations de glycérol.

Afin de mieux comprendre la phénoménologie de création de bulles, nous avons fabriqué un troi-
sième dispositif dont la particularité est d’avoir une géométrie variable. A ce titre nous le nomme-
rons dispositif "Variable". Celui-ci nous permet d’approfondir la compréhension des phénomènes et
des paramètres géométriques influents sur la génération de bulles.

2.6.2 Influence de la géométrie lors de la création d’une bulle

La particularité de ce générateur réside dans l’augmentation progressive de la longueur de la
terrasse des sites de production. Par ailleurs trois motifs particuliers influençant la création d’une
bulle/goutte ont été ajoutés. Dans le premier cas la jonction entre le canal de production et la ter-
rasse est droite, tandis que pour le second motif, les bords de la jonction sont évasés. Enfin le troi-
sième motif ne diffère pas du premier au niveau de la jonction mais au niveau du bord de la terrasse
qui a été gravée sur toute la hauteur du canal de collecte avec un motif triangulaire (figure 2.15).

(a) . (b) .

FIGURE 2.15 – a. : Schéma simplifié de la géométrie "Variable" avec photo de la terrasse avec les différents
motifs de gravure. b. : Photographie de la terrasse variable réalisée au MEB.
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Il est évident qu’avec une telle géométrie il ne sera pas possible d’obtenir une production en sortie
de dispositif avec une bonne monodispersité. Cependant il sera possible d’étudier le comportement
de l’étalement de la crêpe au moment de la création d’une bulle et ainsi pouvoir mesurer l’influence
de la géométrie sur la production.

L’observation qui se présente en premier lieu concerne l’étalement de la crêpe avant la création de
bulle. On peut constater sur l’ensemble des films réalisés à débit constant (60µL/min) et à pression
variable (la gamme de pression allant de 0.4bar à 0.6bar), que plus la largeur l t de la terrasse
augmente, plus la crêpe s’étale pour les canaux à jonction droite et évasée (figure 2.16).

(a) . (b) . (c) .

FIGURE 2.16 – Dépendance le la largeur de la terrasse lors de l’étalement de la crêpe. Phénomène observé sur
la géométrie "Variable". a. : Largeur de terrasse l t=14µm). b. : Largeur de terrasse l t=12µm). c. : Largeur de
terrasse l t=8µm).

Dans le cas des canaux à jonction droite avec terrasse gravée en V , un phénomène intéressant est à
relever. Lors de la croissance de la crêpe, celle-ci se retrouve directement "piégée" dans le creux de
la terrasse et ne va donc pas pouvoir s’étaler. Nous n’étudierons pas de façon approfondie le compor-
tement de la bulle dans cette géométrie particulière mais force est de constater qu’il serait possible
de réduire les sites de production (au niveau de la longueur de la terrasse) ce qui permettrait d’aug-
menter le nombre de sites de production et ainsi, d’augmenter considérablement la production en
sortie de dispositif. La figure 2.17 illustre parfaitement la remarque précédente. La largeur de la
terrasse, aussi grande soit elle (l t=16.2µm), n’influe en rien sur le site de production avec le motif
en V , qui génère des bulles sans jamais s’étaler. Cependant, il en est autrement pour le site voisin,
où la crêpe vient alors même jusqu’à déborder sur l’espace "réservé" au canal à jonction droite. On
se retrouve dans le scénario évoqué précédemment où l t > 2h/(1− cosθs) et où le rayon R atteint
Rmin une fois que la crêpe a totalement envahi les deux sites voisins (une fois la pression de Laplace
maximale atteinte pour cette largeur de terrasse l t).

Ce dispositif "Variable" a donc permis de mettre en avant le fait que la géométrie contrôle majoritai-
rement la production de bulles. D’une part lorsque la largeur de la terrasse l t augmente, la phase
dispersée s’étale davantage et la taille des bulles s’en trouve affectée (augmentation significative du
diamètre). D’autre part lorsque la longueur de la terrasse augmente, la crêpe va se répandre sur
les sites de génération voisins et la production devient plus chaotique et beaucoup moins contrôlée.
Cependant, nous avons pu observer que le motif gravé sur la hauteur du canal de collecte était très
bénéfique pour empêcher un étalement trop prononcé du gaz. Dans ce cas, la largeur de la terrasse
devient le seul paramètre pouvant influer sur le diamètre de la crêpe avant son passage sous forme
de bulle.
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FIGURE 2.17 – Comparaison du cycle de création de bulle selon les sites de production. La phase continue est
un mélange SDS 1% wt/wt eau DI - glycérol 50% wt/wt envoyée à 60µL/min. La phase dispersée est du N2
envoyé à une pression de 0.42bar.

2.6.3 Modèle semi-empirique de génération d’une bulle

A présent, nous allons définir un modèle dans lequel nous tiendrons compte de l’impact de tous
les paramètres ayant une influence sur la génération d’une bulle. Au cours de ces expériences la
phase dispersée utilisée est du N2 envoyé à différentes pressions, et la phase continue est un mé-
lange 1% wt/wt SDS eau DI avec du glycérol à différentes concentrations, injectée à 300µL/min.

(a) . (b) .

FIGURE 2.18 – Evolution du volume des bulles en fonction de la pression, données recueillies sur le dispositif
avec le réseau de microcanaux gravés à 2 µm. a. : Mesures expérimentales du volume des bulles en fonction de
la pression pour trois concentrations de glycérol. b. : Volumes des bulles normalisés par rapport à la viscosité de
chacune des solutions en fonction de la pression.

La figure 2.18a montre les mesures de volume de bulles pour les trois solutions en fonction de la
pression du gaz avec un débit de la phase continue fixé à 300µL/min. La mesure de chacun des
diamètres des bulles est limitée par la résolution de chaque image. Afin de réduire ces erreurs de
mesure une centaine d’images prise dans des conditions identiques. Le CV a été évalué en sortie de
production comme étant inférieur à 1%.
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En ce qui concerne la dépendance des paramètres, le volume de la bulle n’augmente pas de manière
uniforme avec la pression du gaz, mais affiche une valeur maximale à une pression P ≈0.8bar. Sur
la figure 2.18b, les volumes de bulles sont normalisés avec la viscosité de chaque solution et la ten-
dance confirme l’hypothèse dans laquelle la majeure partie du gaz pénètre dans la bulle pendant le
temps de pincement contrôlé par la viscosité.

Le volume de la bulle sera lui aussi dépendant du temps de pinch-off, lequel défini principalement
le temps pendant lequel le gaz va être injecté dans la bulle pour lui donner en grande partie son
volume final. Parmi la quantité de gaz présente dans le volume final d’une bulle, se trouve la quan-
tité de gaz déjà présente au moment de la formation de la crêpe (mais qui demeure relativement
insignifiante par rapport au volume de gaz injecté au moment du pincement).

Les travaux de Prud’Homme et al. [76] ont permis de définir un modèle mathématique du profil
de vitesse d’un gaz compressible soumis à une différence de pression (formule corrigée des gaz
compressibles de Hagen-Poiseuille). Le débit massique w a été obtenu en intégrant le profil de
vitesse dans une géométrie cylindrique w = π(Pg −Pb(t)r4ρ)/(8µL) ⋅ (1−1/2ε) (limité au premier
ordre du modèle). En transformant le débit massique en débit volumique φg(t), ce dernier s’exprime
alors par :

φg(t) =
(Pg −Pb(t))πr4

8ηL
−(

1
2
⋅
(Pg −Pb(t))πr4

8ηL
⋅
(Pg −Pb(t))

Pg
)

φg(t) =
dVb(t)

dt
=
(Pg −Pb(t))(Pg +Pb(t))

2Pb(t)Rh
(2.2)

avec Rh = 8ηL/πr4 la résistance hydrodynamique du canal de gaz connecté à la bulle (η est la visco-
sité du fluide et L la longueur du capillaire cylindrique), Pg = P0+P la pression absolue du gaz (avec
P0 la pression atmosphérique (1bar) et P la pression envoyée) et Pb(t) = P0 +2σ/(3Vb(t)/4π)1/3

la pression à l’intérieur de la bulle sphérique en création (incluant la pression de Laplace, avec σ
la tension de surface mesurée pour les 3 solutions avec le glycérol à 35mN/m). La perte de charge
causée par l’écoulement dans le canal de collecte est moindre de plusieurs ordres de grandeur et
sera donc négligée par la suite. En simplifiant la relation 2.2, on obtient alors l’équation du volume
de la bulle formée pendant un temps allant de t = 0 à t = tpinch−of f :

dVModèle = dt
P(t)(P(t)+2P0)

2P0Rh
(2.3)

Le temps tpinch−of f , est proportionnel à Lpinch−of f et est estimé au premier ordre [77] par :

tpinch−of f = (
α ⋅Lpinch−of f ⋅η

σ
) (2.4)

où α est un facteur de proportionnalité sans dimension estimé à environ 60, η la viscosité de la
solution.

La figure 2.19a montre la comparaison entre les données du modèle phénoménologique décrit ci-
dessus et les données expérimentales (VModèle ayant été obtenues par intégration de l’équation 2.3
de t=0 à tpinch−of f .

La figure 2.19b fournit une comparaison détaillée du modèle et des données expérimentales, pour
les concentrations de 0 et 30% de glycérol. On constate un bon accord, et en particulier, une bonne
prédiction du volume de la bulle avec les données expérimentales. L’explication de ce comporte-
ment provient du fait que, même si P augmente, Lpinch−of f diminue (figure 2.14) et par corollaire
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(a) . (b) .

FIGURE 2.19 – Evolution du volume des bulles (déduit par le modèle et mesuré expérimentalement) à diffé-
rentes concentration de glycérol. a. : Mesures expérimentales du volume des bulles en fonction de la pression
pour les 3 solutions. b. : Volumes des bulles obtenus à partir du modèle mathématique en fonction du volume
mesuré expérimentalement.

tpinch−of f d’après l’équation 2.4. Ce modèle simple ne tient pas compte d’un certain nombre d’élé-
ments tels que les effets des détails spécifiques de la géométrie, de l’angle de contact dynamique
lors de l’étalement de la crêpe, ni de la tension de surface dynamique pendant le pincement.

2.7 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons présenté l’ensemble des travaux réalisés en terme de concep-
tion, réalisation et de caractérisation d’un nouveau microgénérateur de mousse et d’émulsion. Basé
sur la méthode de production MCE proposée par Sugiura et al. [17], ce dispositif se distingue des
autres générateurs présentés dans la littérature par la géométrie novatrice de son canal d’éva-
cuation. Deux formes ont été réalisées puis comparées, la première adoptant une géométrie droite
(figure 2.1a) et l’autre une géométrie fractale (figure 2.1b).

Les performances atteintes avec ce dispositif se situent à l’état de l’art en assurant une fréquence
de production pouvant atteindre jusqu’à 4kHz par site de production (soit avec un total de 256
canaux, une fréquence de production théorique en sortie du dispositif de l’ordre du MHz). Le coeffi-
cient de variation est meilleur en sortie du dispositif "Fractal" grâce à sa géométrie qui permet une
meilleure évacuation et moins de contact entre les bulles/gouttes. Dans le cas de la génération de
mousse, le CV obtenu est de l’ordre de 1% en sortie de production et de 3% en sortie de dispositif.
Ces résultats ont été obtenus après avoir modifié le protocole expérimental en changeant la nature
du gaz, en augmentant la concentration de surfactant et la viscosité de la phase continue. Dans le
cas des émulsions, la production d’émulsion stable est plus aisée car il y a moins de phénomènes
de vieillissement. Là encore les meilleurs résultats en terme monodispersité apparaissent pour la
géométrie "Fractal" où l’on mesure un CV de l’ordre de 1% au niveau du canal de production et de
3% à la sortie du dispositif.

Au vu de ces performances cela en fait un générateur idéal pour des applications liées à la biolo-
gie (l’encapsulation de cellules ou organites subcellulaires, les réactions enzymatiques, des bancs
de tests pour cellules, ou encore le séquençage d’ADN), la diffusion de médicaments à haut débit
(microréacteurs de gouttes individuelles), agents de contraste pour l’imagerie ultrasonique, et la
synthèse chimique (mesures de chimie cinétique, la cristallisation de protéines, la synthèse de na-
noparticules).
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Nous avons par la suite développé un troisième microgénérateur dont la géométrie variable des sites
de production a permis de dégager les paramètres prépondérant lors de la création de bulles ou de
gouttes. Cette courte étude a ensuite débouché sur le développement d’un modèle mathématique
semi-empirique décrivant la génération d’une bulle à partir de l’intégration du profil de vitesse d’un
gaz compressible et des paramètres dimensionnels et temporels liés au phénomène de pinch-off.
Les résultats expérimentaux et le modèle mathématique sont en bonne adéquation au niveau de la
prédiction du volume de la bulle en fonction de la pression.
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3.1 Développement du microrhéomètre

3.1.1 Présentation du dispositif

Ce dispositif représente la seconde thématique majeure de cette thèse qui correspond à la concep-
tion du dispositif permettant la caractérisation in-situ de fluides complexes. Inspiré des travaux de
Angelescu et al. [19],[62], ce capteur propose une méthode basée sur la mesure des contraintes
(pertes de charge) subies par un fluide lors de son passage dans un canal microfluidique. Le prin-
cipe est le suivant : lorsqu’un fluide est forcé à travers un canal à un débit imposé, il se crée un
gradient de pression le long du canal, qui dépend de la rhéologie du fluide et des détails géomé-
triques du canal. Ce gradient de pression peut être mesuré par la perte de charge entre deux points
de mesure sur le canal en utilisant un capteur de pression différentielle. Des expériences répétées à
différents débits permettent, après un traitement adéquat des données, de remonter à la rhéologie
d’un fluide non-newtonien sur une gamme donnée de taux de cisaillement.

FIGURE 3.1 – Schéma intégral de la puce avec le microrhéomètre.

La figure 3.1 présente le dispositif dans son intégralité avec les différents éléments qui le constituent
à savoir les deux jauges de pression (totale et différentielle), l’entrée et la sortie, le canal principal,
les canaux secondaires situés de part et d’autre de chacune des jauges, ainsi que les connexions
électriques et la résistance RTD.

Le rôle du canal principal est de faire circuler le fluide de l’entrée vers la sortie du dispositif. Gref-
fés à ses deux extrémités, les canaux secondaires ont pour objectif de transmettre la pression au
coté supérieur de la jauge de pression totale (l’autre côté étant soumis au vide) et en même temps
des deux côtés de la jauge différentielle. Chacune des deux jauges est constituée d’un transducteur
MEMS basé sur un pont de Wheatstone de piezorésistances.

La jauge de pression totale, également appelée jauge absolue, permet d’effectuer des mesures de
pression relatives au vide absolu. La partie supérieure de la jauge connectée à l’entrée du fluide est
constituée d’un pont de piezorésistances et la partie inférieure est quant à elle sous vide. Connectée
à un canal secondaire provenant de l’entrée du dispositif, celui ci va donc transmettre la pression
à la jauge qui sera mesurée par le transducteur et dont les valeurs seront relatives au vide de la
partie inférieure. Cette jauge sera utilisée dans le cas de mesures utilisant des mousses par exemple
où la connaissance de la pression absolue est nécessaire pour étudier la rhéologie du fluide.

La jauge de pression différentielle se différencie de la jauge totale par sa partie inférieure qui est
remplie de liquide et est connectée à la sortie du canal principal. La face supérieure est quant à elle
connectée à l’entrée du canal principal. Ainsi, reliée aux canaux secondaires en entrée et en sortie
du dispositif, la jauge va mesurer la perte de charge à travers le canal principal correspondant aux
contraintes de cisaillement du fluide.
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Dans les deux cas (jauge de pression différentielle et totale), le fluide de pré-remplissage (étape
détaillée en section 3.2.3) est confiné dans les canaux secondaires et au dessus de chacune des
jauges. Lorsque le fluide à tester est envoyé à travers le canal principal, il va déplacé le fluide de
pré-remplissage faisant ainsi pression sur la jauge.
L’ajout d’une résistance RTD sur la puce permet de mesurer les variations de température. Elle a
été conçue avec les mêmes étapes de fabrications que les deux jauges de façon à pouvoir observer
les éventuelles variations des valeurs des piezorésistances du pont lors d’un changement de la tem-
pérature au cours d’une expérience. Une étude plus approfondie sera présentée en section 3.2.2.

L’ensemble de ces éléments sont connectés à des pistes électriques lesquelles seront utilisées pour
connecter les différents appareils tels qu’une source de tension continue, un étage de filtrage ou
encore une carte d’acquisition (section 3.2.1).

Un total de trois géométries du canal principal a été réalisé avec une géométrie à canal droit et deux
géométries présentant des contractions sinusoïdales (figure 3.2).

FIGURE 3.2 – Modèle des 3 géométries du canal principal. Image gauche : canal sinusoïdal avec une amplitude
de 50µm et une longueur de périodicité λ de 500µm. Image centrale : canal droit-sinusoïdal-droit avec des
sinusoïdes d’amplitude de 90µm et une longueur λ de 200µm. Image droite : canal droit.

Ces deux canaux principaux à constrictions sinusoïdales ont été conçues pour pouvoir observer le
comportement de particules/vésicules présentes dans le fluide. Des paramètres propres à chaque en-
tité tels que la fréquence d’oscillation lors du passage dans les constrictions des canaux influencent
la réponse de la membrane et permettent alors de détecter, en fonction de cette réponse, la nature
des vésicules présentes dans le fluide. L’ensemble des résultats présentés dans cette thèse ont été
obtenus uniquement à partir du canal principal droit.

FIGURE 3.3 – Photographie
du microrhéomètre (2cm x
1cm x 1mm).

Ce microcapteur intègre donc plusieurs éléments de mesures flui-
diques qui en font un outil versatile. De plus, grâce à ses di-
mensions très réduites, ce microrhéomètre présente de nombreux
avantages par rapport aux rhéomètres classiques à partie mo-
bile.

- La quantité de liquide requise. La taille réduite des microcanaux ne
requièrent qu’un très faible volume du liquide à étudier pour chaque
cycle de mesure (quelques mL).

- La mesure à forts taux de cisaillement. La géométrie rectangulaire
des canaux (à épaisseur faible et contrôlée) avec le ratio d’aspect h > w
permet de réaliser des cycles de mesures à forts taux de cisaillement
supérieurs à 7.104s−1.
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- L’absence de volumes morts. La dimension réduite des microcanaux et l’intégration des jauges sur
puce permet de limiter les volumes morts et ainsi d’augmenter la précision des mesures dans un
intervalle de temps minime.

- Le packaging. L’intégration sur puce des différents éléments de ce capteur lui donnent une taille
considérablement réduite en comparaison avec des rhéomètres classiques (figure 3.3). Un packaging
avec une électronique de mesure annexe peut alors également atteindre une taille très restreinte.

- Le coût. Encore une fois grâce à sa taille réduite peut devenir, lors d’une industrialisation, beau-
coup moins onéreux que ses homologues classiques, dans la mesure où il est produit en plusieurs
exemplaires grâce à la technologie de fabrication.

3.1.2 Performances théoriques du système

Après avoir présenté le dispositif et en avoir évalué les points positifs, nous allons à présent
définir dans cette section la gamme de fonctionnement et les limites imposées par la géométrie et
la technologie de ce capteur.

Les dimensions du dispositif à canal principal droit sont répertoriées dans le tableau 3.1 et illus-
trées sur la figure 3.5. On choisira dans l’application numérique de prendre le cas où le fluide utilisé
se trouve être de l’eau (à température ambiante η =1mPa ⋅s). Ces dimensions permettent alors d’ob-

TABLE 3.1 – Dimensions du microrhéomètre à canal principal droit.

Éléments Dimensions (en m)

Longueur du Canal 1 (L1) 6.6⋅10−3

Diamètre des jauges (R) 2⋅10−3

Longueur du Canal 2 (L2) 1.15⋅10−3

Longueur du Canal principal (L3) 8⋅10−3

Hauteur des canaux (h1, h2, h3) 75⋅10−6

Largeur des canaux (w1, w2, w3) 200⋅10−6

Epaisseur de la membrane (h) 50⋅10−6

tenir un temps de réponse du système de 470 µs. A noter que cette valeur est purement théorique
et qu’en pratique, ce sont les temps de réponse imposés par les éléments de caractérisation (effet
résistif des tubes en PEEK (poly ether ether ketone) pour faire circuler le fluide, effet capacitif des
seringues pour envoyer le fluide) qui vont définir le temps de réponse réel de l’ensemble du système.
Dans un premier temps nous allons déterminer la gamme du nombre de Reynolds en fonction de la
gamme de débits caractéristique imposée lors de nos expériences.

FIGURE 3.4 – Modèle 3D du
rhéomètre (pas à l’échelle), avec
w3 la hauteur du canal princi-
pal, h3 sa hauteur et L3 sa lon-
gueur.

Le canal rectangulaire principal (figure 3.4) du microrhéomètre pos-
sède une hauteur h3 de 75µm, une largeur w3 de 200µm et une
longueur L3 de 0.8mm. La gamme des débits caractéristiques uti-
lisée lors des expériences est d’environ Qmin = 1µL/min jusqu’à
Qmax = 1mL/min. Le nombre de Reynolds (relation 1.6) est donc
approximativement compris entre 0.12< Re <121.2. La gamme de
débit et la géométrie du dispositif permettent d’avoir un écou-
lement laminaire du fluide sur l’ensemble des expériences réali-
sées.

Au cours des premières mesures de caractérisation de ce capteur,
nous avons tenté de dépasser cette valeur maximale en imposant un
débit de 2mL/min. Cela a eu pour conséquence de fendre la mem-
brane et de fêler le verre d’étanchéité. Nous avons donc décidé de
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conserver 1mL/min comme étant le débit maximal à imposer en en-
trée du dispositif. Ainsi la gammes de vitesses imposée au fluide lors
de chaque expérience sera normalisée par rapport à la viscosité du fluide à tester afin de s’assurer
que le capteur ne soit pas endommagé.

Par ailleurs, pour pouvoir observer les divers phénomènes intrinsèques aux fluides liés à la défor-
mation de la membrane, il est important de déterminer le temps de réponse du système et de le
comparer aux temps/fréquences d’acquisition des appareils de mesures utilisés. Les équations de la
microfluidique, les notions de résistances et de capacités hydrodynamique dans une géométrie rec-
tangulaires (chapitre 1) peuvent être utilisées pour permettre de définir le modèle mathématique
du système (figure 3.5) et ainsi en déduire son temps de réponse.

FIGURE 3.5 – Modèle microfluidique du rhéomètre, avec Φin le débit total étant la somme de φch1 (le débit
dans les deux canaux secondaires) et φch2 le débit dans le canal principal, RH1, RH2 et RH3, respectivement
les résistances hydrodynamiques des deux canaux secondaires et du canal principal, CHm la capacité hydrody-
namique de la membrane, P1 et P2 respectivement les pressions d’entrée et de sortie du dispositif et enfin P′1 et
P′2 les pressions respectives au dessus et au dessous de la membrane.

On rappelle que ∆P = RH ⋅Q avec ∆P la différence pression le long du canal rectangulaire, RH la
résistance hydrodynamique du canal et Q le débit volumique ainsi que la relation V = ∆P ⋅CH où
V est dans ce cas le volume compris entre l’état de repos et l’état déformé de la membrane et CH
la capacité hydrodynamique. Partant du modèle schématique figure 3.5 il est possible d’écrire les
équations qui lient, pression, débit et volume pour ce dispositif. Les équations s’écrivent alors :

P′

1−P′

2 =
V

CHm

P1−P′

1 =RH1 ⋅Φch1 (3.1)

P2−P′

2 =−RH2 ⋅Φch1 (3.2)

P1−P2 =RH3 ⋅(Φin −Φch1)

avec Φch1 =
dV
dt

(3.3)

En soustrayant les équations 3.1 et 3.2 et en remplaçant le terme Φch1 par celui de l’équation 3.3,
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on peut écrire :

(P1−P2)−(P′

1−P′

2) = (RH1+RH2) ⋅
dV
dt

RH3 ⋅(Φin −
dV
dt

)−
V

CHm
= (RH1+RH2) ⋅

dV
dt

dV
dt

⋅(RH1+RH2+RH3) =RH3 ⋅Φin −
V

CHm
(3.4)

En résolvant l’équation différentielle 3.4, l’équation du volume s’exprime de la façon suivante :

V =RH3 ⋅Φin ⋅CHm +exp(
−t

(RH1+RH2+RH3) ⋅CHm
) (3.5)

L’équation 3.5 permet alors de faire apparaître le temps de réponse du système (de la forme exp(−t/τ),
τ étant le temps de réponse) qui s’exprime par :

τ = (RH1+RH2+RH3) ⋅CHm (3.6)

Les relations de résistance et de capacité hydrodynamiques définies respectivement par les relations
1.15 et 1.21) permettent de déterminer le temps de réponse du système à partir de l’équation 3.6 :

τ = (RH1+RH2+RH3) ⋅CHm

=

⎛
⎜
⎜
⎜
⎝

12ηL1

w1h3
1(1−0.63

h1

w1
)

+
12ηL2

w2h3
2(1−0.63

h2

w2
)

+
12ηL3

w3h3
3(1−0.63

h3

w3
)

⎞
⎟
⎟
⎟
⎠

⋅
πR6

192D
(3.7)

avec L1, L2, L3 les longueurs respectives des deux canaux secondaires et du canal principal, wn, hn
respectivement la largeur et la hauteur des trois canaux et R le rayon de la membrane.

On rappelle que le terme D est la constante de rigidité et qu’elle se définie par la relation D =

Eh3

12(1−υ2)
(avec E le module de Young et υ le coefficient de Poisson et h l’épaisseur de la mem-

brane). Dans le cas d’une structure mono cristalline du silicium orientée selon la direction < 110 >,
le module E=170GPa et le coefficient υ=0.28 [78].

3.1.3 Réalisation du microrhéomètre

Ce dispositif a été réalisé au sein du département SMM à l’ESIEE Paris dont les étapes de fabri-
cation furent assurées par les ingénieurs de la salle blanche. Les masques ont été dessinés à partir
du logiciel de CAD (Coventor Inc, USA).

Les dispositifs ont été conçus à partir d’une plaque de Silicum de 4", d’une épaisseur de 400µm sur
laquelle il a été effectué une étape d’oxydation (460nm), un dépôt de polysilicium (250nm) puis de
nouveau une étape d’oxydation (apparition de 25nm de SiO2). Le polysilicium a ensuite été dopé
au bore par implantation ionique (ce qui permet d’accroître la conductivité du matériau).

Vient ensuite une première étape de photolithographie qui permet de faire apparaître la jauge de
contrainte et les résistances du pont qui est suivie par une étape de gravure. La jauge à ensuite été
protégée par une couche de nitrure (épaisseur 110µm).

Après quoi le SiO2 a été gravé de façon à créer des ouvertures pour le dépôt contrôlé de titane-
platine (Ti/Pt) (par une étape de lift-off ), constituant ainsi les connections électriques. Une étape
de gravure du Si3N4 et du SiO2 permet d’accéder au polysilicium de la jauge, laquelle sera comblée
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par un nouveau dépôt de Ti/Pt reliant ainsi les pistes électriques au pont de résistances.

Le réseau de canaux est ensuite gravé sur la face avant en même temps que les trous d’accès aux
fluides, lesquels seront ouverts pendant l’étape de gravure en face arrière. Au cours de cette der-
nière étape, le Si est également gravé au niveau de la jauge pour créer la membrane (on notera
que cette étape permet d’obtenir différentes épaisseurs de la membrane en contrôlant le temps de
gravure).

Pour rendre étanche le système, le dispositif a été soudé sur la face avant et la face arrière à l’aide
de deux plaques de verre par soudure anodique. La plaque de verre en face avant a été gravée pour
laisser apparaitre les connections électriques, et celle de la face arrière a été gravée au niveau des
trous d’accès pour pouvoir injecter le fluide. Les deux plaques ont également été gravées partielle-
ment au niveau des jauges afin de créer un volume pour contenir le fluide.

Le dispositif mesure 2cmx1cm, ce qui permet de fabriquer sur un même wafer un total de 20 puces.

FIGURE 3.6 – Photographie du disposi-
tif au niveau de la frontière entre l’oxyde
et le dépôt de titane/platine.

A noter que la première génération de dispositifs a subi
plusieurs dommages. En effet le support initial de fa-
brication était un wafer SOI (silicon on insolator, em-
pilement de silicium-oxide-silicum) (Ultrasil). Contraire-
ment à une plaque de Si mono cristallin où l’épaisseur
de la membrane est définie par le contrôle de la gra-
vure en DRIE, la gravure sur une plaque SOI a l’avan-
tage de s’arrêter au niveau de la couche d’oxyde im-
posant une épaisseur très bien contrôlée de la mem-
brane.

Partant d’une plaque de SOI (membrane), les premières
étapes ont été l’oxydation, le dépôt de polysilicium, le recuit,
l’implantation de Bore et le dépôt de Nitrure. C’est empi-
lement de couches a très certainement provoqué plusieurs
contraintes. Les étapes de gravure (DRIE) ont ensuite été réalisées, ne laissant aucune trace visible
de craquelures. Ce n’est que lors de l’étape de lift off que des craquelures sont apparues dans l’oxyde.
Des tests électriques ont été réalisés et ont montré une conduction de surface court-circuitant les
pistes électriques et rendant impossible l’utilisation de ce dispositif.

La faible épaisseur du silicium dans ce type de wafer et l’empilement de couches successives sont les
causes de ces fissures. Par la suite, et afin de pallier à ce problème, les dispositifs ont été fabriqués
uniquement à partir d’un wafer en silicium mono cristallin de 4" avec une épaisseur de 400µm. Les
secondes générations de microrhéomètres n’ont ensuite montré aucun signe de fissure ou d’altéra-
tion des matériaux.

Le dispositif réalisé, il est positionné sur une carte PCB (printed circuit board) qui à été conçue pour
servir à la fois de support et de lien vers la connectique du matériel fluidique et électrique. Ce PCB
est fixé à un support en acier qui a été spécialement usiné pour se positionner sur le microscope afin
de pouvoir observer le dispositif au cours de chaque expérience (figure 3.7).

Un socle en aluminium dédié aux connexions microfluidiques a également été fabriqué. Il permet de
connecter les capillaires d’entrée-sortie à la puce (figure 3.8) en assurant une étanchéité du système
grâce à de petits joints situés entre le socle et la puce.
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FIGURE 3.7 – Carte PCB fixée au support dédié au microscope (Vue de dessous).

FIGURE 3.8 – Socle en aluminium dédié à la connectique microfluidique (vue de dessus).

3.2 Méthode de caractérisation

3.2.1 Electronique de conditionnement

Avec ce dispositif, la rhéologie des fluides ne peut être étudiée que par le biais de mesures élec-
triques, ce qui nécessite une électronique de conditionnement pour pouvoir traiter le signal issu du
capteur.

Le schéma de la figure 3.9 représente l’électronique de conditionnement utilisée pour pouvoir am-
plifier, filtrer et analyser les données issues du capteur. L’étage d’amplification est assuré par un
amplificateur d’instrumentation de type AD620 (Analog Device). En plus d’avoir un faible bruit en
sortie d’amplification, il permet d’amplifier une mesure de tension différentielle, et convient pour la
tension en sortie du pont de Wheatstone. Cet amplificateur peut fonctionner dans une gamme de
tension allant de -18V à +18V , on choisira de l’alimenter de -5V à +5V qui correspond à une gamme
standard sur les générateurs de tension.

Le pont de piezorésistances (noté ABCD sur la figure 3.9) est supposé équilibré avec les quatre va-
leurs de résistances égales. En théorie R1 ⋅R3−R2 ⋅R4 = 0 et la tension en sortie du pont aux bornes
B−D est nulle lorsque la membrane est au repos (non déformée), or on mesure une tension diffé-
rentielle de l’ordre de 0.08V . Les résistances du pont ont été dimensionnées pour avoir la même
valeur mais, les épaisseurs de couches déposées et la résistance à la gravure de la résine pendant
le transfert photolithographique ou encore les variations géométriques provenant du masque sont
des paramètres qui peuvent légèrement varier et entraîner une différence dans les valeurs de résis-
tances. Cela implique un déséquilibre du pont et de ce fait, l’apparition d’une tension non nulle. En
connectant une résistance Rg de 12kΩ (résistance de gain de l’amplificateur), le gain en sortie est
de 5.11 et rehausse la tension de sortie à environ 0.45V .
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FIGURE 3.9 – Electronique de conditionnement : mesure de température avec la résistance RTD, connexion du
capteur de pression à l’alimentation et à l’amplificateur AD620 (Analog Device), étage de filtrage en sortie de
l’AD620, traitement des données via la carte d’acquisition NI USB 6259 (National Instrument).

La gamme de tension en sortie de l’amplificateur restant relativement bruitée (en grande partie par
le 50 Hz ambiant), un étage de filtrage est positionné en sortie de l’étage d’amplification, l’objectif
étant d’une part de réduire le bruit et d’accroître la précisions des valeurs mesurées. Il est donc
important de choisir des valeurs de composants qui permettent de descendre à une fréquence de
coupure inférieure à 50Hz tout en restant inférieur à la fréquence d’acquisition des données (en-
viron 5Hz) de façon à pouvoir visualiser l’ensemble du signal en sortie du filtre. On choisira une
résistance Rl f =820kΩ et un condensateur Cl f =100nF parmi la gamme de valeurs normalisées. Le
temps de réponse du filtre est alors de 82ms soit une fréquence de coupure d’environ 2Hz. La figure
3.10 illustre la précision accrue due à l’étage de filtrage des valeurs mesurées en sortie de l’AD620.

Enfin, une carte d’acquisition (National Instrument) sera utilisée pour récupérer et traiter le signal
en sortie de l’étage de filtrage, ainsi que la tension relative à la température. L’ensemble de ces
informations sera géré à partir du logiciel LabWindows (National Instrument) où les données seront
affichées sur l’interface graphique illustrée en figure 3.11).

3.2.2 Mesure de température - Capteur piezorésistif intégré

La piezorésistance de polysilicium (RRTD) présente sur le dispositif est conçue selon la même
procédure de réalisation que le capteur de pression avec cependant des dimensions différentes lui
conférant une valeur nominale de l’ordre de 30kΩ. Elle est utilisée afin de mesurer les variations
de la valeur des piezorésitances du pont en fonction de la température. Elle sert également à dé-
terminer le coefficient de température de résistance du capteur et par corollaire, les variations de
température lors de chaque mesure. Elle délivrera donc une mesure de la température du fluide
à tout instant, permettant ainsi d’observer un changement dans le comportement du fluide lors
d’éventuelles variations de la température extérieure.

La mesure de température se fera en mesurant les variations de la tension aux bornes d’une ré-
sistance de faible valeur, reliée à la résistance RRTD formant un pont diviseur de tension (figure
3.9). La valeur de la résistance RRTD se situant aux alentours de 30kΩ (de légères variations de
valeur peuvent survenir d’un dispositif à l’autre et changer légèrement cette valeur), on choisira
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(a) .

(b) . (c) .

FIGURE 3.10 – a. : Augmentation de la précision de mesure des données grâce à l’effet du filtre passe bas en
sortie de l’amplificateur. b. : Cycle de mesure avec un standard de viscosité (N10 - Paragon Scientific) avant
l’amplificateur et l’étage de filtrage. c. : Cycle de mesure avec du N10 après l’étage de filtrage et l’amplification.

FIGURE 3.11 – Interface de gestion de l’environnement relatif au rhéomètre.
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une valeur de 100Ω pour R.

L’étape de calibration de la résistance de température consiste à déposer le dispositif dans un four
(initialement à température ambiante) et à mesurer la tension en sortie du pont, puis à augmenter
par paliers la température en relevant la tension associée sur une plage allant de 20 à 70oC (figure
3.12a).

(a) . (b) .

FIGURE 3.12 – Caractérisation de la résistance RTD pour les mesures de température sur puce. a. : Evolution
de la tension de sortie associée au pont diviseur de mesure de température en fonction de la température. b. :
Relation entre RRTD et de la température.

Partant de la formule du pont diviseur de tension, le terme correspondant à la résistance RRTD
apparait comme étant égal à :

RRTD = ((Valim/VRTD)−1) ⋅R (3.8)

La définition générale du coefficient de température est donnée par la relation suivante :

RRTD =R0 ⋅(1+α(T −T0)) (3.9)

où α est le coefficient de température de résistance, T la température mesurée, T0 la température
de référence et R0 la résistance à la température de référence.

Après réarrangement de l’équation 3.9, pour de faibles variations de la température (R0 ≈ RRTD),
le coefficient α s’écrit :

α =
d(ln(RRTD))

dT
(3.10)

Dans le cas d’une piezorésistance de polysilicium dopé, le TCR (coefficient de température de la
résistance) est fonction de la concentration en dopage [79]. La figure 3.12b représente les valeurs
de RRTD pour une gamme de température allant de 20 à 70oC. Le coefficient de température α

peut alors être déduit à l’aide de l’équation 3.10. Pour ce capteur, α est de 3.64 ⋅10−4 oC−1, ce qui
représente en d’autres termes un TCR de 364 ppm/oC (ou 364 ppm/K) avec une implantation de
bore de 5 ⋅1015cm−2 à 25keV .

L’expression de la température en fonction des termes correspondant aux tension et au coefficient
de température α s’écrit :

T = (
Vmes

VRTD
⋅
Valim −VRTD

Valim −Vmes
−1) ⋅

1
α
+Tmes (3.11)
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où Vmes correspond à la tension mesurée au début de l’expérience, Tmes est la température initiale
et VRTD la tension mesurée au cours de l’expérience. Il devient alors possible d’utiliser l’expression
3.11 dans l’interface de contrôle (figure 3.11), afin de mesurer la température in situ en temps réel.
Au début de chaque expérience, il suffira d’indiquer au programme la température ambiante Tmes
(déterminée à l’aide d’un thermocouple) pour obtenir pendant le cycle de mesure, la température du
fluide circulant dans le rhéomètre.

3.2.3 Méthode de pré-remplissage

La membrane est l’élément de mesure jumelée à la rhéologie du fluide qui permet d’en observer
le comportement face à plusieurs perturbations. C’est donc l’environnement (température, débits
imposés, géométrie du canal) et les propriétés intrinsèques du liquide qui vont influer sur la ré-
ponse de la membrane. Les membranes sont initialement soumises à l’air. Pour permettre un temps
de réponse correct, les jauges doivent être remplies d’un fluide diélectrique (dans notre cas de l’étha-
nol).

On voit sur la figure 3.13 les canaux qui se remplissent (en bleu). On notera sur ce schéma que le
canal secondaire de droite (en bleu ciel) est gravé en face arrière, ce qui signifie que si le fluide est
envoyé par l’entrée du dispositif, la membrane va fléchir vers le bas, et une partie du fluide passant
dans le canal droit va donc être légèrement aspirée dans le canal secondaire (en bleu ciel). A l’in-
verse, si l’on pousse par la sortie du dispositif, la membrane va s’étirer vers le haut, poussant ainsi
le liquide de pré-remplissage vers l’entrée.

Cette remarque est très importante car par la suite, nous verrons que, lors de certaines expériences
réalisées avec un fluide conducteur (eau distillée par exemple), le fluide fini par s’étaler sur la
membrane, et un phénomène d’électrolyse se produit créant des bulles de gaz sur la membrane. Or
aucune particule, ni bulle de gaz ne doit se trouver dans les canaux secondaires ou autour de la
membrane. Dans le cas contraire, en présence d’une bulle d’air par exemple, la compressibilité du
gaz modifierait le débit du fluide et par corollaire la pression sur la membrane et donc la réponse
du système (phénomène déjà observé dans [52]).

Cette méthode de pré-remplissage (figure 3.13) est donc capitale. Elle consiste à envoyer un fluide
diélectrique à travers tout le dispositif à l’aide du pousse-seringue et à aspirer en même temps (par
la sortie) le gaz se trouvant à l’intérieur du dispositif, à l’aide de la pompe à vide.

FIGURE 3.13 – Méthode de pré-remplissage du rhéomètre pour chaque première utilisation. Utilisation du
pousse seringue PHD Ultra (Harvard Apparatus), et de la pompe à vide (Vacuumbrand).

Lorsque la quasi totalité du dispositif est remplie, il subsiste une bulle de gaz que nous faisons
disparaître en remplaçant la pompe à vide par un second pousse seringue qui envoie le même fluide
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que celui en entrée. De cette manière, la quantité de liquide à l’intérieur de la puce est augmentée,
forçant le gaz à se diffuser totalement dans le fluide (microphotographies de la figure 3.13) pour
finalement, ne laisser que du liquide (phénomène de dissolution expliqué en section 1.8).
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3.2.4 Coefficient de calibration

En tout premier lieu, il est essentiel de calibrer la jauge de pression du microrhéomètre. En
effet, les principales expériences à venir concernent la mesure de viscosité de fluides newtoniens et
non newtoniens en fonction du taux de cisaillement. Pour pouvoir obtenir une valeur cohérente de
la viscosité, il faut avant tout pouvoir lire de façon très précise la perte de charge le long du canal
en amont et en aval de la jauge de pression différentielle. Ce coefficient permettra alors de convertir
une différence de potentiel issue du transducteur MEMS en différence de pression.

La déflection de la membrane induite par la pression qui lui est appliquée se traduit par la diffé-
rence de tension issue du pont de Wheatstone (figure 3.9). En effectuant une série de mesures pour
différents fluides connus et dont le comportement et la viscosité sont des paramètres définis par le
fabricant, il sera possible de déterminer un coefficient de calibration propre au rhéomètre. Afin de
déterminer de façon plus aisée ce coefficient, on choisira pour les expériences de calibration, de ne
travailler qu’avec des fluides newtoniens afin d’obtenir une évolution linéaire de la contrainte de
cisaillement en fonction du taux de cisaillement.

(a) . (b) .

FIGURE 3.14 – a. : Cycle complet d’une mesure de viscosité pour un liquide newtonien. b. : Valeur du signal
mesuré (moyenne des 100 derniers points de mesure) en fonction du débit - Différence de tension soustraite par
rapport à la tension mesurée à débit nul.

Pour réaliser une mesure complète (figure 3.14a), le liquide est injecté à des débits croissants (par
paliers de 200 points) jusqu’à un à débit maximal, puis de façon dégressive par ces mêmes débits.
Cette opération a pour but de vérifier que chaque mesure est reproductible et qu’il n’y a pas de
phénomène d’hystérèse avec le rhéomètre. Cette tâche est réalisée par l’interface de contrôle CVI
LabWindows (figure 3.11) qui pilote automatiquement le pousse-seringue après avoir lu un procédé
de travail écrit selon un programme spécifique au fluide à analyser.

Ainsi, pour obtenir le coefficient de calibration de chaque rhéomètre, la première étape consiste à
relever la différence de potentielle issue du pont de Wheatstone lorsque la membrane est au repos
(aucun débit imposé). Une fois le cycle de mesures (figure 3.14a) terminé, on effectue la moyenne
des tensions associées à chaque débit. Afin de ne pas tenir compte des valeurs de tension correspon-
dant au régime transitoire (détails en section 3.2.5), on recueille uniquement les dernières valeurs
de mesure (100 derniers points) pour déterminer la tension moyenne relative au débit imposé (mo-
tifs carrés figure 3.14b). Ces tensions moyennées sont ensuite soustraites à la tension de référence
mesurée à débit nul (motifs ronds figure 3.14b).
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On rappelle que lors d’un écoulement laminaire avec un fluide incompressible, la relation suivante
s’applique : ∆P = Rh ⋅Q où ∆P est la différence de pression de part et d’autre du canal, Rh est la
résistance hydrodynamique du canal et Q le débit volumique. Dans notre cas on mesure une diffé-
rence de tension ∆V en fonction du débit imposé où ∆V = β ⋅Q avec β le terme relatif à la viscosité
de chaque fluide. De ce fait, le coefficient β est proportionnel à la résistance hydrodynamique (dans
le cas de fluide newtoniens).

Une régression linéaire des droites d’écoulement (toujours dans le cas de fluides newtoniens) permet
alors d’obtenir le coefficient β. La résistance hydrodynamique théorique est déterminée en fonction
de la géométrie du canal et de la viscosité du fluide à la température de l’expérience approximée à
l’aide d’une fonction de régression pour chaque fluide dont la viscosité est donnée par le fabriquant
ou dans la littérature ([80] dans le cas du glycérol) illustrées en figure 3.19. Le ratio entre les deux
paramètres β et Rh fait ainsi apparaître le terme correspondant au facteur de calibration du micro-
rhéomètre.

Sachant que d’une expérience à l’autre, ce coefficient peut varier, et ce notamment à cause de la tem-
pérature qui modifierait le coefficient de température de la jauge piezorésistive, on réalisera donc
une série de mesures en utilisant plusieurs fluides à différentes températures afin de déterminer un
coefficient de conversion (ratio Rh/β) moyen. Pour ces mesures, nous avons utilisé du dodécane, de
l’hexadécane, des standards de viscosité (N10 et N100 Paragon Scientific), ainsi que des mélanges
de eau-glycérol à différentes concentrations (voir figure 3.19). Les coefficients obtenus sont ensuite
moyennés pour faire apparaître un coefficient de calibration propre au rhéomètre (tableaux 3.2 et
3.3).

Dans les tableaux 3.2 et 3.3, on relèvera la température au cours de l’expérience, permettant de
déterminer la viscosité théorique ηth du liquide (à l’aide des données issues de la littérature) afin
de calculer la résistance hydrodynamique Rh. Le coefficient β issu des mesures relevées au cours de
l’expérience permet d’obtenir le coefficient de calibration (ratio Rh/β).
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(a) . (b) .

(c) . (d) .

(e) . (f) .

FIGURE 3.15 – Courbe de viscosité en fonction de la température des liquides newtoniens utilisés aux cours
des expériences (données issues de la littérature). a. : Hexadécane. b. : Dodécane. c. : Eau DI. d. : Standard de
viscosité N10. e. : Standard de viscosité N100. f. : Mélanges eau DI-glycérol à différentes concentrations.
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TABLE 3.2 – Expériences réalisées pour définir le coefficient de calibration pour le Rhéomètre1.

Rheomètre1 Dodécane

Température ηth Pente β Rh Ratio Ecart Type Ratiomoyen Erreur
(oC) (Pa ⋅ s) (V ⋅ s/m3) (Pa ⋅ s/m3) (Rh/β) (%)

22 1,4278⋅10−3 5,46673⋅106 2,127⋅1012 3,8908⋅105 1,7073⋅104 3,9619⋅105 4,3
22,1 1,4254⋅10−3 5,37001⋅106 2,123⋅1012 3,9542⋅105

21,8 1,4326⋅10−3 5,09829⋅106 2,134⋅1012 4,1860⋅105

21,5 1,4399⋅10−3 5,31392⋅106 2,145⋅1012 4,0366⋅105

22,5 1,4158⋅10−3 5,08792⋅106 2,109⋅1012 4,1454⋅105

22,6 1,4134⋅10−3 5,48050⋅106 2,105⋅1012 3,8419⋅105

25,5 1,3464⋅10−3 4,86557⋅106 2,005⋅1012 4,1223⋅105

24,5 1,3691⋅10−3 5,06582⋅106 2,039⋅1012 4,0261⋅105

21,1 1,4496⋅10−3 5,46514⋅106 2,159⋅1012 3,9514⋅105

21,3 1,4477⋅10−3 5,19315⋅106 2,156⋅1012 4,1529⋅105

22,9 1,4063⋅10−3 5,23987⋅106 2,095⋅1012 3,9981⋅105

23,1 1,4016⋅10−3 5,18572⋅106 2,087⋅1012 4,0264⋅105

25.0 1,3577⋅10−3 5,59391⋅106 2,022⋅1012 3,6157⋅105

25,8 1,3397⋅10−3 5,43416⋅106 1,995⋅1012 3,6726⋅105

26,0 1,3352⋅10−3 5,22331⋅106 1,989⋅1012 3,8080⋅105

24,3 1,3736⋅10−3 5,42792⋅106 2,046⋅1012 3,7699⋅105

Standard N10

Température ηth Pente β RH Ratio Ecart Type Ratiomoyen Erreur
(oC) (Pa ⋅ s) (V ⋅ s/m3) (Pa ⋅ s/m3) (Rh/β) (%)

24.2 1,4981⋅10−2 5,94996⋅107 2,231⋅1013 3,7509⋅105 7,5005⋅10−3 3,7901⋅10−5 1,98
24,0 1,5104⋅10−2 6,09107⋅107 2,250⋅1013 3,6941⋅105

23,7 1,5291⋅10−2 6,03630⋅107 2,278⋅1013 3,7739⋅105

23,4 1,5482⋅10−2 5,97297⋅107 2,306⋅1013 3,8615⋅105

23,3 1,5546⋅10−2 5,98446⋅107 2,316⋅1013 3,8700⋅105

Standard N100

Température ηth Pente β Rh Ratio Ecart Type Ratiomoyen Erreur
(oC) (Pa ⋅ s) (V ⋅ s/m3) (Pa ⋅ s/m3) (Rh/β) (%)

25,3 2,0031⋅10−1 8,09218⋅108 2,984⋅1014 3,6875⋅105 1,1386⋅104 3,8696⋅105 2,94
25,1 2,0288⋅10−1 7,98834⋅108 3,022⋅1014 3,7834⋅105

24,3 2,1357⋅10−1 8,06184⋅108 3,181⋅1014 3,9465⋅105

24,5 2,1084⋅10−1 8,07274⋅108 3,140⋅1014 3,8907⋅105

24,2 2,1496⋅10−1 8,18284⋅108 3,202⋅1014 3,9134⋅105

23,5 2,2493⋅10−1 8,38535⋅108 3,350⋅1014 3,9960⋅105
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TABLE 3.3 – Expériences réalisées pour définir le coefficient de calibration pour le Rhéomètre2.

Rheomètre2 Dodécane

Température ηth Pente β Rh Ratio Ecart Type Ratiomoyen Erreur
(oC) (Pa ⋅ s) (V ⋅ s/m3) (Pa ⋅ s/m3) (Rh/β) (%)

24,70 1,3645⋅10−3 4,35876⋅106 2,032⋅1012 4,6636⋅105 7,9710⋅103 4,6073⋅105 1,73
25,40 1,3486⋅10−3 4,41483⋅106 2,009⋅1012 4,5509⋅105

Standard N10

Température ηth Pente β Rh Ratio Ecart Type Ratiomoyen Erreur
(oC) (Pa ⋅ s) (V ⋅ s/m3) (Pa ⋅ s/m3) (Rh/β) (%)

23,8 1,5229⋅10−2 5,20697⋅107 2,268⋅1013 4,3570⋅105 1,2439⋅104 4,5185⋅105 2,75
24,2 1,4981⋅10−2 5,04640⋅107 2,231⋅1013 4,4225⋅105

24,5 1,4798⋅10−2 5,02146⋅107 2,204⋅1013 4,3903⋅105

21,5 1,6766⋅10−2 5,47180⋅107 2,497⋅1013 4,5646⋅105

21,9 1,6484⋅10−2 5,28135⋅107 2,455⋅1013 4,6498⋅105

23,6 1,5355⋅10−2 4,95270⋅107 2,287⋅1013 4,6186⋅105

24,3 1,4920⋅10−2 4,80387⋅107 2,222⋅1013 4,6268⋅105

Standard N100

Température ηth Pente β Rh Ratio Ecart Type Ratiomoyen Erreur
(oC) (Pa ⋅ s) (V ⋅ s/m3) (Pa ⋅ s/m3) (Rh/β) (%)

24,8 2,0681⋅10−1 5,74974⋅108 3,081⋅1014 5,3585⋅105 2,2180⋅104 4,9889⋅105 4,44
24,3 2,1357⋅10−1 6,20119⋅108 3,181⋅1014 5,1307⋅105

24,90 2,0549⋅10−1 6,14534⋅108 3,061⋅1014 4,9815⋅105

25,40 1,9903⋅10−1 6,08207⋅108 2,965⋅1014 4,8752⋅105

25,70 1,9528⋅10−1 6,07915⋅108 2,909⋅1014 4,7854⋅105

26,00 1,9160⋅10−1 5,94414⋅108 2,854⋅1014 4,8020⋅105

FIGURE 3.16 – Evolution du coefficient de calibration en fonction de la température (fluides utilisés répertoriés
dans les tableaux 3.2 et 3.3). Coefficients moyens Rhéomètre1 : 3.7838.105 et Rhéomètre2 : 4.7049.105

Lors des expériences de calibration (figure 3.16), deux rhéomètres ont été utilisés pour observer
l’évolution du facteur de calibration en fonction de la température (voir tableaux 3.2 et 3.3).

Dans le cas d’un capteur de pression en polysilicum, les valeurs des résistances peuvent être alté-
rées à cause de la température, ce qui peut induire des changements dans les mesures du capteur
de pression. La gamme de température sur la totalité des mesures de calibration est comprise entre
21.1oC et 26oC et on observe que pour les deux rhéomètres, les variations du coefficient de calibra-
tion sont très faibles (≈3.1% pour le Rhéomètre1 et ≈2.97% pour le Rhéomètre2). Par conséquent, la
légère variation du coefficient de température des jauges sur chacun des deux dispositifs n’affecte
pas de manière significative les mesures. Nous considérons l’effet de la température (comprise dans
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cette gamme) négligeable sur les résistances du pont et que les mesures obtenues sont pertinentes.

Le phénomène d’échauffement thermique lié à la viscosité du fluide en fonction de sa vitesse d’écou-
lement lorsque celui-ci est soumis à un fort taux de cisaillement peut également altérer les mesures.
Pour déterminer l’échauffement thermique du fluide, nous utiliserons les relations détaillées en sec-
tion 1.1.3.3. On se focalisera uniquement sur le canal principal droit du microrhéomètre dont les
dimensions sont rappelées tableau 3.4 : .

TABLE 3.4 – Dimensions du microcanal principal du microrhéomètre.

Canal Hauteur H Largeur W Longeur L Diamètre hydrodynamique Dh
(µm) (µm) (cm) (µm)

droit 75 200 0.8 109.09

Dans le cadre de cette étude portée sur la mesure de viscosité de fluides newtoniens à forts taux de
cisaillement, nous avons débuté nos expériences avec le dodécane. Nous observerons lors des pre-
mières expériences de caractérisation que le débit maximum avec cette membrane peut atteindre
des valeurs supérieures à 1mL/min pour un fluide possédant une viscosité de 1mPa ⋅ s (eau DI).
Cependant, nous avons décidé de conserver ce débit comme étant le débit à ne pas dépasser par
mesure de sécurité. Nous avons en effet tenté de dépasser ce seuil (≈ 2mL/min), ce qui a eu pour
conséquence de briser la membrane et de rompre à certains endroits la soudure anodique (fissure
du verre). Les procédés de travail pour imposer le débit au pousse-seringue sont alors relativisés
par rapport à cette valeur maximale (200µL/min pour un fluide ayant une viscosité de 5mPa ⋅ s
par exemple). La gamme des opérations (taux de cisaillement, nombre de Reynolds, échauffement
thermique ) a été synthétisée dans le tableau 3.5 :

TABLE 3.5 – Expérience avec du dodécane à un température de 22.1oC (ηth=1.425mPa ⋅ s,ρdodécane =

780.8kg/m3 [81] et Cm pour 22.1oC = 2207,35J/(kg.K)).

Débits pousse-seringue Débit γ̇w Re échauffement thermique
(µL/min) (m3/s) (s−1) (oC)

10 1.67⋅10−10 888.88 7,062867E-01 2,053441E⋅10−4

100 1.67⋅10−9 8888.88 7,062867E+00 2,053441E⋅10−3

200 3.33⋅10−9 17777.77 1,412573E+01 4,106882E⋅10−3

300 5.00⋅10−9 26666.66 2,118860E+01 6,160323E⋅10−3

400 6.67⋅10−9 35555.55 2,825147E+01 8,213764E⋅10−3

500 8.33⋅10−9 44444.44 3,531434E+01 1,026721E⋅10−2

600 1.00⋅10−9 53333.33 4,237720E+01 1,232065E⋅10−2

700 1.17⋅10−9 62222.22 4,944007E+01 1,437409E⋅10−2

800 1.33⋅10−9 71111.11 5,650294E+01 1,642753E⋅10−2

On observe que pour l’ensemble des débits imposés au fluide (correspondant à une gamme de taux
de cisaillement de 8 ⋅102 < γ̇w < 7 ⋅104), que l’échauffement visqueux est négligeable même à forts
taux de cisaillement. Par ailleurs, pour l’ensemble de ces mesures, le nombre de Reynolds se situe
dans la gamme 0.7 < Re < 56, très inférieure à la limite au-delà de laquelle l’écoulement devient
turbulent (Re = 2000).

3.2.5 Temps de réponse du système

Dans la section 3.2.4 on observé que lorsque le débit varie (passage d’un palier à un autre), le
signal évolue de façon exponentielle avant de se stabiliser à une valeur constante (agrandissement
de la figure 3.14a). Ce régime transitoire est induit par des éléments capacitifs et résistifs exté-
rieurs au système, dus d’une part aux tubes en PEEK utilisés pour connecter le pousse-seringue au
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FIGURE 3.18 – Cylindre soumis à une pression extérieure Po et à une pression intérieure Pi .

microrhéomètre, mais également aux seringues elles même.

FIGURE 3.17 – Equivalence élec-
trique du circuit seringue-capillaire.

L’écoulement est de type laminaire avec un fluide incompres-
sible. Le temps de réponse caractéristique de ce régime tran-
sitoire est donc analogue à celui d’un circuit RC série en élec-
tronique et s’exprime par τtube = Rtube ⋅Ctube où Rtube et Ctube
sont respectivement la résistance et la capacité hydrodynamique
du capillaire. Lorsque le fluide est injecté par une seringue, on
considère que la capacité hydrodynamique de la seringue est très
supérieure à celle du capillaire (Cseringue >> Ctube) du fait de
son diamètre très supérieur à celui du tube. Quant à la résis-
tance hydrodynamique du capillaire, elle sera considérée beau-
coup plus grande que celle de la seringue (Rseringue << Rtube),
le rayon du tube étant très inférieur à celui de la seringue. Le
temps nécessaire au débit pour se stabiliser est alors égal à τ =Rtube ⋅Cseringue (figure 3.17).

La valeur de la résistance hydrodynamique du tube se calcule de façon triviale en appliquant la
formule 1.14 (voir section 1.1.2.4). En revanche, pour déterminer la valeur de la capacité hydrody-
namique, le calcul nécessite de connaître la déformation d’un cylindre soumis à une pression interne
(figure 3.18). On supposera pour simplifier les calculs que la pression est uniforme à l’intérieur du
capillaire.

D’après [28] la déformation que subit le cylindre est un déplacement radial de tous les points de la
paroi. Ce déplacement u varie en fonction du rayon r du tube.

L’équation permettant de définir le déplacement d’un point quelconque de la parois du cylindre est
donnée par :

u =
1−υ

E
a2Pi +b2Po

b2−a2 r+
1+υ

E
a2b2(Pi −Po)

(b2−a2)r
(3.12)

avec υ le ratio de Poisson, E le module de Young, Pi et Po les pressions intérieure et extérieurs du
tube et Ri et Ro respectivement le rayon intérieur et extérieur du tube.

Dans le cas particulier où le cylindre est soumis uniquement à une pression intérieure (impliquant
Po = 0) , l’expression du déplacement radial d’un point de la surface intérieure est donné par la
relation 3.12 simplifiée :

ur=a =
aPi

E
(

a2+b2

b2−a2 +υ) (3.13)

On rappelle la définition de la résistance hydrodynamique dans une géométrie cylindrique :

Rh =
8ηL
πR4 (3.14)
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TABLE 3.6 – Récapitulatif des valeurs des paramètres de la seringue en verre et du tube en PEEK utilisés au
cours des expériences.

Seringue Verre 5mL Tube en PEEK

Rayon extérieur (m) 6.985 ⋅10−3 3.96875 ⋅10−4

Rayon intérieur (m) 5.15 ⋅10−3 2.54 ⋅10−4

Longueur (m) 6⋅10−2 2.5 ⋅10−1

Ratio de Poisson 1.8 ⋅10−1 4 ⋅10−1

Module de Young (Pa) 6.9 ⋅10−10 3.6 ⋅10−9

et le temps de réponse du système illustré figure 3.17 :

τ =Rtube ⋅Cseringue (3.15)

L’équation 3.15 suggère que lorsque l’on accroît la viscosité du fluide, le temps de réponse se voit
augmenté de façon significative. Pour illustrer ce phénomène, on propose de réaliser une série de
trois expériences au cours desquelles on utilise du dodécane ainsi que deux standards de viscosité
N10 et N100. Les viscosités à température ambiante pour ces trois fluides sont respectivement
1.3mPa ⋅ s, 14.4mPa ⋅ s et 206mPa ⋅ s.

(a) . (b) . (c) .

FIGURE 3.19 – Influence de la viscosité du fluide sur le temps de réponse du système. a. : Cycle de mesure
(inversé) avec du dodécane (1.3mPa ⋅ s). b. : Cycle de mesure avec le standard de viscosité N10 (14.4mPa ⋅ s). c. :
Cycle de mesure (inversé) avec le standard de viscosité N100 (206mPa ⋅ s).

La méthode utilisée pour déterminer la capacité hydrodynamique de la seringue et du tube en PEEK
est la suivante :

1© : En fonction de la viscosité de chacun des fluides utilisés, on détermine la résistance hydrodyna-
mique de la seringue et du tube à l’état de repos pour pouvoir ensuite déterminer la pression interne
Pi lors de chaque palier de débits imposés par le pousse seringue (Pi =Rh.Q).

2© : Parallèlement, on calcule à l’aide de l’équation 3.13 le nouveau rayon augmenté de la distance
due à la déformation (R+dR avec dR la distance augmentée du rayon provoquée par la déformation).

3© : Ce nouveau rayon est ensuite utilisé pour déterminer le nouveau volume interne de la seringue
et du tube dilatés Vi(R +dR), à partir de quoi il est possible d’estimer l’augmentation du volume
(∆Vi) par rapport à un état au repos (∆Vi =Vi(R+dR)−Vi).

4© : Le ratio entre cette différence de volume et la pression interne associée au débit (∆Vi/Pi) per-
met d’obtenir la capacité hydrodynamique correspondant à chaque changement de débit. Le rayon
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étant affecté lors de l’augmentation progressive du débit, la résistance hydrodynamique de la se-
ringue et du tube se trouve également modifiée. Cette valeur doit être recalculée pour obtenir le
temps de réponse du système seringue-tube à chaque nouveau changement de palier. Le produit de
la résistance hydrodynamique du tube et de la capacité hydrodynamique de la seringue (équation
3.15) permet alors d’obtenir le temps de réponse du système seringue-tube pour chacun des fluides
utilisés.

On obtient ainsi pour chacun des trois liquides testés des temps de réponse moyens de 0.102ms,
1.1367ms, 16.26ms pour les cycles en figures 3.19a,3.19b,3.19c respectivement .

Sur chacune de ces figures, on peut voir clairement que plus la viscosité du fluide est grande, plus
le temps est important pour que le débit se stabilise. Cependant les temps de régime transitoire
déterminés précédemment dans le système seringue-tube ne correspondent pas à ceux que l’on peut
observer sur les cycles de mesure en figure 3.19. On peut en effet mesurer sur chacune des trois
figures un temps de réponse de l’ordre de 0.4s pour le dodécane, 5s pour le N10 et 25s dans le cas
du N100. Il paraît alors évident que d’autres sources de perturbations externes induisent un temps
de réponse du système supérieur à celui du circuit seringue-tube. Les travaux de Pipe et al. [52] sur
le microrhéomètre VROC de RheoSense ont permis de mettre en évidence une augmentation consé-
quente du régime transitoire provoquée par la présence d’une bulle dans le capteur. Cette bulle d’air
a pour effet d’imposer un temps de réponse de l’ordre de 10s pour chaque palier de débit. On peut
alors supposer qu’une bulle d’air était toujours présente dans la puce au moment de l’expérience
(sous la partie inférieure de la membrane par exemple).

Si l’on considère une bulle d’air d’un rayon de 0.4mm et une tension de surface de 25mN/m
pour chacun des trois fluides testés, on obtient une capacité équivalente induite par la bulle d’air
Cbulle=2.14.10−12m3/Pa (d’après l’équation 1.16 V = Ch ⋅P). Il en résulte une augmentation signi-
ficative des temps de réponse du système dans le cas du dodécane, N10 et N100 qui valent respec-
tivement 0.427s, 4.72s et 67.5s. A la vue de ces valeurs théoriques en adéquation avec les valeurs
mesurées sur la figure 3.19, on peut alors affirmer qu’une bulle d’air était bien présente au moment
de chacune des expériences. Le temps calculé pour le N100 est plus élevé que celui mesuré et peut
s’expliquer simplement par le fait que la bulle était d’un rayon moindre (de l’ordre de 0.1mm ce
qui entraine un temps de réponse théorique de 28s). Par ailleurs, on observe sur les figures 3.19a
et 3.19b des fluctuations périodiques dues au pousse-seringue, qui ont également pu être observées
dans l’étude de Pipe et al.

3.2.6 Protocole analytique - détermination des courbes d’écoulement

Dans cette section, nous présentons la méthode employée pour recueillir et interpréter les don-
nées qui nous permettent de déterminer la viscosité d’un fluide qu’il soit newtonien ou non-newtonien
en fonction du taux de cisaillement.

Dans une géométrie rectangulaire où le ratio d’aspect est très inférieur à 1, c’est à dire que la largeur
W est infiniment grande par rapport à la hauteur H (H <<W), la contrainte de cisaillement au mur
est définie par :

σw =
H ⋅∆P
2 ⋅L

Ainsi pour les fluides newtoniens, on a la relation suivante :

H ⋅∆P
2 ⋅L

= η ⋅(
6 ⋅Q

W ⋅H2 )

avec le taux de cisaillement apparent (identique au taux de cisaillement au mur dans le cas de
fluides newtoniens) qui se défini par :
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γ̇a =
6 ⋅Q

W ⋅H2

Dans le cas d’un fluide non-newtonien, la mesure du taux de cisaillement au mur est plus complexe
que pour un fluide newtonien. Le taux de cisaillement au mur, dans le cas d’un fluide incompressible
newtonien résulte alors en un taux de cisaillement apparent γ̇a. Pour un fluide non-newtonien, le
taux de cisaillement au mur "vrai" peut être déterminé en utilisant la correction de Weissenberg -
Rabinowitsch - Mooney [52] :

γ̇w =
2n+1

3n
⋅ γ̇a avec n =

d(lnσw)

d(lnγ̇a)

Dans le cas d’une géométrie rectangulaire où H est du même ordre de grandeur que W , il faut tenir
compte du facteur lié à l’aspect géométrique. Ainsi la contrainte de cisaillement au mur s’exprime
par :

σw =
H ⋅∆P
2 ⋅L

(
1

H/W +1
) (3.16)

La relation liant la contrainte de cisaillement au mur et le taux de cisaillement apparent est donnée
par :

H ⋅∆P
2 ⋅L

(
1

H/W +1
) = η ⋅

6 ⋅Q
W ⋅H2 (1+

H
W

) f ∗ (3.17)

où le taux de cisaillement apparent se défini par :

γ̇a =
6 ⋅Q

W ⋅H2 (1+
H
W

) f ∗ (3.18)

La fonction f ∗ est calculée à partir du tableau 3.7 et, est fonction de a∗ et b∗ qui sont des para-
mètres relatifs à la géométrie rectangulaire du canal. Dans notre cas présent, nous avons H=75 µm
et W=200 µm ce qui donne un ratio H/W=0.375. A l’aide d’une fonction d’approximation issue des
travaux de [82], nous avons pu déterminer les coefficients géométriques correspondant aux dimen-
sions du dispositif. Pour H/W=0.375 µm on obtient a∗=0.27312, b∗=0.76571 et f ∗=0.69257.

TABLE 3.7 – Constantes géométriques a∗, b∗ et f ∗ pour une géométrie à canal rectangulaire [82]).

H/W a∗ b∗ f ∗ H/W a∗ b∗ f ∗

0.00 0.5000 1.0000 1.0000 0.55 0.2360 0.7163 0.6348
0.05 0.4535 0.9513 0.9365 0.60 0.2297 0.7065 0.6242
0.10 0.4132 0.9098 0.8820 0.65 0.2248 0.6985 0.6155
0.15 0.3781 0.8745 0.8351 0.70 0.2208 0.6921 0.6085
0.20 0.3475 0.8444 0.7946 0.75 0.2178 0.6870 0.6032
0.25 0.3212 0.8183 0.7597 0.80 0.2155 0.6831 0.5991
0.30 0.2991 0.7954 0.7297 0.85 0.2139 0.6803 0.5961
0.35 0.2809 0.7750 0.7040 0.90 0.2129 0.6785 0.5942
0.40 0.2659 0.7571 0.6820 0.95 0.2123 0.6774 0.5931
0.45 0.2538 0.7414 0.6634 1.00 0.2121 0.6771 0.5928
0.50 0.2439 0.7278 0.6478

Pour déterminer le taux de cisaillement "vrai" au mur, les travaux présentés dans [82] proposent
une formule tenant compte du facteur d’aspect de la géométrie et du coefficient n du fluide :

γ̇w = γ̇a (
2
3
)(

b∗

f ∗
+

a∗

f ∗
1
n
) (3.19)

Cette formule s’applique donc dans le cas d’un fluide newtonien (où n = 1 et γ̇w = γ̇a) et dans le cas
de fluides non-newtoniens (où n est supérieur ou inférieur à 1 selon qu’il soit rhéoépaississant ou
rhéolfluidifiant).
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Le protocole que nous appliquons pour déterminer les courbes d’écoulement de fluides newtoniens
et non-newtoniens est le suivant :

1© : On élabore un programme de pilotage de la pompe avec des plateaux de 25s à chaque débit Q
imposé.

2© : Recueillir l’ensemble des tensions associées à chacun des débits du programme (imposés au
pousse-seringue) en commençant impérativement chaque expérience par la tension à débit nul c’est
à dire lorsque la jauge est au repos.

3© : Relativiser chacune des tensions par rapport à la valeur de la tension à débit nul, puis les mul-
tiplier par le facteur de calibration du rhéomètre pour obtenir la perte de charge ∆P le long du canal.

4© : Obtenir la contrainte de cisaillement au mur σw et le taux de cisaillement apparent γ̇a.

5© : Calculer log(σw) et log(γ̇a) et obtenir le n en traçant log(σw) contre log(γ̇a), n étant le coeffi-
cient de la droite obtenue.

6© : Calculer le taux de cisaillement "vrai" au mur γ̇w.

7© : Enfin, faire le ratio entre σw et γ̇w pour obtenir la viscosité.

3.3 Mesures à débits contrôlés

3.3.1 Mesures avec des fluides newtoniens

La méthode de calcul définie en section 3.2.6 est employée pour l’ensemble des mesures de viscosité
de fluides newtoniens. Les tableaux 3.8-3.10 regroupent respectivement les données nécessaires à
la caractérisation du dodécane, du N10 et du N100. A titre d’exemple, on illustre chaque étape du
protocole de la section 3.2.6 à partir de l’expérience réalisée avec le dodécane dont les données sont
répertoriées dans le tableau 3.8 :

La colonne 1 répertorie l’ensemble des débits Q imposés par le pousse-seringue dont les valeurs
de tension associées sont indiquées dans la colonne 2. Chacune de ces tensions est relativisée par
rapport à la tension à taux de cisaillement nul (colonne 3 : Tension relativisée) puis multiplier par
le facteur de calibration du rhéomètre pour obtenir la perte de charge le long du canal (colonne
4 : ∆P). Ensuite on calcule σw à partir de l’équation 3.16 et γ̇w avec l’équation 3.19. S’agissant de
fluides newtoniens n=1 et on obtient γ̇w=γ̇a de l’équation 3.18 (colonne 7 du tableau 3.8). La colonne
6 répertorie la viscosité obtenue pour chaque débit imposé.

Plusieurs expériences ont ensuite été réalisées avec chacun des fluides à différentes températures.
Cette variation de température implique une variation dans les données théoriques de la viscosité
(issues de la littérature pour le dodécane et fourni par le fabriquant pour les deux standards de
viscosité) qui sont comparées aux données relevées par le dispositif. Ces valeurs théoriques sont
représentées par une droite constante sur chacune des figures illustrant les relevés de viscosité du
capteur pour chaque expérience.
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Dodécane

TABLE 3.8 – Expérience avec du dodécane à un température de 22.1oC (avec une viscosité théorique
ηth=1.425mPa ⋅ s).

Débits pousse-seringue Tension Tension ∆P Débit σw γ̇w Viscosité
(µL/min) (V ) relativisée (V ) (Pa) (m3/s) (Pa) (s−1) (mPa ⋅ s)

0 0.479277 0 0 0 none 0 0
100 0.473451 0.005827 2257.205270 1.67⋅10−9 7.6950 8464.8 0.9091
200 0.462776 0.016502 6392.544663 3.33⋅10−9 21.7928 16930 1.2873
300 0.454025 0.025253 9782.659890 5.00⋅10−9 33.3500 25394 1.3134
400 0.445487 0.033790 13090.034653 6.67⋅10−9 44.6251 33859 1.3180
500 0.436521 0.042757 16563.469512 8.33⋅10−9 56.4664 42324 1.3342
600 0.427633 0.051645 20006.691751 1.00⋅10−9 68.2046 50789 1.3430
700 0.418659 0.060619 23483.248746 1.17⋅10−9 80.0565 59254 1.3512
800 0.409684 0.069593 26959.809578 1.33⋅10−9 91.9084 67718 1.3573

(a) . (b) .

(c) .

FIGURE 3.20 – Caractérisation du dodécane à une température de 22oC. a. : Contrainte de cisaillement en
fonction du taux de cisaillement pour le dodécane. b. : Viscosité en fonction du taux de cisaillement. c. : Courbes
de viscosités en fonction du taux de cisaillement du dodécane pour trois températures différentes.
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N10

TABLE 3.9 – Expérience avec un standard de viscosité N10 à une température de 21.9oC (avec une viscosité
théorique ηth=16.48mPa ⋅ s).

Débits pousse-seringue Tension Tension ∆P Débit σw γ̇w Viscosité
(µL/min) (V ) relativisée (V ) (Pa) (m3/s) (Pa) (s−1) (mPa ⋅ s)

0 0.447049 0 0 0 none 0 0
100 0.360459 0.086590 41018.604131 1.67⋅10−9 139.8362 8464.8 16.5206
200 0.276606 0.170443 80740.372212 3.33⋅10−9 275.2513 16930 16.2594
300 0.181368 0.265681 125855.380484 5.00⋅10−9 429.0524 25394 16.8965
400 0.096538 0.350511 166040.031597 6.67⋅10−9 566.0456 33859 16.7185
500 0.007036 0.440014 208438.062056 8.33⋅10−9 710.5843 42324 16.7901
600 -0.082865 0.529914 251024.623595 1.00⋅10−9 855.7658 50789 16.8504
700 -0.170096 0.617146 292346.924245 1.17⋅10−9 996.6372 59254 16.8208

(a) . (b) .

(c) .

FIGURE 3.21 – Caractérisation du N10 à une température de 21.9oC. a. : Contrainte de cisaillement en fonc-
tion du taux de cisaillement pour le N10. b. : Viscosité en fonction du taux de cisaillement. c. : Courbes de
viscosités en fonction du taux de cisaillement du N10 à températures différents.
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N100

TABLE 3.10 – Expérience avec un standard de viscosité N100 à une température de 24.5oC (avec une viscosité
théorique ηth=210.84mPa ⋅ s).

Débit pousse-seringue Tension Tension ∆P Débit σw γ̇w Viscosité
(µL/min) (V ) relativisée (V ) (Pa) (m3/s) (Pa) (s−1) (mPa ⋅ s)

0 0.486261 0 0 0 none 0
1 0.486502 0.000315 122.155 1.67⋅10−10 15.846 84.648 187.207
7 0.475362 0.011455 4437.681 1.17⋅10−10 123.176 592.54 207.880

15 0.474503 0.012314 4770.480 2.50⋅10−10 258.301 1269.7 203.432
20 0.399837 0.086981 33695.429 3.33⋅10−10 353.445 1693.0 208.773
28 0.393232 0.093585 36253.905 4.67⋅10−10 499.580 2370.1 210.780
34 0.303432 0.183385 71041.637 5.67⋅10−10 609.164 2878.0 211.656
41 0.290915 0.195902 75890.661 6.83⋅10−10 728.402 3470.6 209.88
48 0.290875 0.195942 75906.095 8.00⋅10−10 854.064 4063.1 210.2

(a) . (b) .

(c) .

FIGURE 3.22 – Caractérisation du N100 à une température de 24.5oC. a. : Contrainte de cisaillement en
fonction du taux de cisaillement pour le N100. b. : Viscosité en fonction du taux de cisaillement. c. : Courbes de
viscosités en fonction du taux de cisaillement du N100 à températures différents.
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Les résultats pour le fluide dodécane à trois températures différentes (figure 3.20c) indique un bon
accord entre les viscosités moyennes mesurées et les viscosités attendues (22.5oC : ηexp=1.398mPa ⋅
s - ηth=1.415mPa ⋅ s ; 24.3oC : ηexp=1.391mPa ⋅ s - ηth=1.373mPa ⋅ s ; 26.0oC : ηexp=1.321mPa ⋅ s -
ηth=1.336mPa ⋅ s). On observe cependant une erreur de mesure de η(γ̇w) prononcée à faible taux
de cisaillement (de l’ordre de 40%) et qui décroît à mesure que l’on augmente le débit (de l’ordre de
5% pour les forts taux de caillement). Cela signifie donc que la résolution du capteur ne permet pas
d’observer la contrainte de cisaillement à des débits très faibles, d’où la présence de bruit dans les
mesures.

Les mesures de viscosités avec le fluide N10 (figure 3.21c) indiquent là encore un très bon accord
entre les valeurs expérimentales et les valeurs théoriques (21.5oC : ηexp=16.88mPa⋅s - ηth=16.76mPa⋅
s ; 23.6oC : ηexp=15.8mPa ⋅s - ηth=15.35mPa ⋅s ; 24.3oC : ηexp=15.34mPa ⋅s - ηth=14.92mPa ⋅s). Les
variations sur l’ensemble des valeurs mesurées se situent aux alentours de 1.2%, la viscosité mesu-
rée est dans ce cas indépendante du taux de cisaillement.

Enfin, les courbes d’écoulement obtenues pour le N100 pour trois températures différentes (figure
3.22c) sont en adéquation avec les valeurs théoriques attendues (23.5oC : ηexp=219.02mPa ⋅ s -
ηth=224.93mPa ⋅ s ; 23.9oC : ηexp=213.9mPa ⋅ s - ηth=219,17mPa ⋅ s ; 24.3oC : ηexp=209.21mPa ⋅ s -
ηth=213.57mPa ⋅ s). On retrouve néanmoins le même phénomène observé avec le dodécane, à savoir
que la première valeur mesurée (au plus faible taux de cisaillement) comprend beaucoup de bruit
(environ 25% d’erreur sur les valeurs mesurées) tandis que cette variation n’est plus que de l’ordre
de 0.9% pour le reste des mesures.

3.3.2 Mesures avec des fluides non-newtoniens

Après avoir observé que les courbes d’écoulement obtenues pour les fluides newtoniens sont en
accord avec les courbes théoriques, nous procédons à présent à l’étude des fluides non-newtoniens.
Plusieurs fluides ont été reportés dans la littérature pour des études de microrhéologie. Parmi eux,
des solutions de tensioactif vermiformes [83], des solutions à base de gomme xanthane [84],[52], ou
encore du polyisobutylene (PIB) [62].

Dans cette étude, nous utiliserons un liquide rhéofluidifiant SRM2490 PIB (National Institute of
Standards and Technology). De manière similaire aux travaux de [62], nous diluons le PIB dans de
l’hexadécane (25%PIB wt/wt C16), le but étant de valider le modèle Carreau-Yasuda obtenu à l’aide
d’un rhéomètre cône-plan (voir équation 3.20) avec le microrhéomètre.

η(γ̇) = η∞+(η0−η∞)[1+(β ⋅ γ̇)2]
(n−1)/2

(3.20)

avec η0=126mPa ⋅ s (la viscosité du mélange à taux de cisaillement nul), η∞=5.5mPa ⋅ s, n=0.7 et
β=5.91ms (le temps de relaxation du fluide).

L’ensemble de ces paramètres ont été obtenus dans [62] pour une température d’environ 22.5oC. Ce
modèle est représenté figure 3.23 et sera notre élément de comparaison avec les résultats de nos
mesures.
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FIGURE 3.23 – Modèle Carreau-Yasuda décrivant l’évolution de la viscosité en fonction du taux de cisaillement
pour le mélange25%PIB wt/wt C16 pour T ≈ 22.5oC

De la même façon que pour les expériences avec les fluides newtoniens, nous conservons le même
protocole expérimental. Le programme des débits a été écrit de telle façon qu’une large gamme de
taux de cisaillement soit parcourue. En effet nous prenons un grand nombre de points de mesures
entre 0.1 et 300µL/min ce qui permet de couvrir une plage comprise entre 10 et environ 30000s−1,
nous permettant ainsi de couvrir l’ensemble des valeurs importantes de viscosité de ce fluide. L’ac-
quisition des valeurs se fait de la même manière, en mesurant en premier la tension à débit nul
puis ensuite les tensions correspondantes au débits croissants.

Les données nécessaires à la détermination des courbes d’écoulement du fluide lors d’une expérience
sont récapitulées dans le tableau 3.11. Les premières étapes du protocole analytique sont identiques
à la méthode présentée dans la section 3.2.6 (indiquées dans les cinq premières colonnes du tableau
3.11) : écriture du programme des débits à appliquer au pousse-seringue, relevé à chaque palier de
la tension et conversion de la différence de tension en différence de pression à l’aide du coefficient
de calibration du rhéomètre.

Les colonnes 6 et 7 représente respectivement les valeurs de σw et de γ̇a. Après avoir calculé le
logarithme pour chacun des deux paramètres (indiqués dans les colonnes 8 et 9), on trace log(σw)

contre log(γ̇a) représenté en figure 3.24a, ce qui permet de déterminer le facteur n (différent de
1 dans ce cas). En appliquant l’équation 3.19 on obtient le taux de cisaillement ’vrai" au mur γ̇w
(colonne 10). On peut ainsi déterminer la viscosité pour chaque débit dont la valeur est indiquée
dans la colonne 11.

La figure 3.24a représente log(σw)(log(γ̇a)) qui permet d’obtenir n qui correspond au coefficient
directeur de la droite selon la méthode indiquée dans [82] (étape 4© de la procédure). Après avoir
déterminé γ̇w (étape 6© de la procédure) on peut alors déduire la viscosité (étape 7© de la procédure).
Les figures 3.24b et 3.24c illustrent respectivement la contrainte de cisaillement σw et la viscosité
η en fonction du taux de cisaillement γ̇w).

Pour cette expérience réalisée à 22.5oC, nous pouvons constater que la courbe de viscosité (figure
3.24c) se trouve légèrement au dessous du modèle de Carreau-Yasuda à faibles taux de cisaillement.
Nous verrons par la suite plusieurs explications pouvant être à l’origine de ce phénomène.
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TABLE 3.11 – Expérience avec le mélange 1/4PIB wt/wt C16 à une température de 22.5oC

Débit Tension Tension ∆P Débit σw γ̇a log(σw) log(γ̇a) γ̇w Viscosité
(µL/min) (V) relativisée (V) (Pa) (m3/s) (N/m2) (s−1) (s−1) mPa ⋅ s

0 0.4561 0 0 0 0 0 none none 0 none
0,1 0.4553 0.00078 370.67 1.67⋅10−12 1.2637 8.4648 0.101 0,927 9.19 0,13738
0,3 0.4545 0.00160 759.59 5.00⋅10−12 2.5895 25.394 0.413 1,404 27.59 0,09384
0,5 0.4533 0.00277 1316.43 8.33⋅10−12 4.4879 42.324 0.652 1,626 45.98 0,09758
0,7 0.4521 0.00397 1880.62 1.17⋅10−11 6.4112 59.254 0.806 1,772 64.38 0,09957
1 0.4504 0.00562 2666.26 1.67⋅10−11 9.0895 84.648 0.958 1,927 91.97 0,09882
2 0.4454 0.01071 5075.78 3.33⋅10−11 17.304 169.30 1.238 2,228 183.95 0,09406
3 0.4405 0.01557 7378.95 5.00⋅10−11 25.156 253.94 1.400 2,404 275.93 0,09116
4 0.4362 0.01982 9392.21 6.67⋅10−11 32.019 338.59 1.505 2.529 367.91 0.08702
5 0.4317 0.02436 11542.60 8.33⋅10−11 39.350 423.24 1.594 2.626 459.89 0.08556
6 0.4279 0.02821 13365.19 1.00⋅10−10 45.563 507.89 1.658 2.705 551.86 0.08256
7 0.4246 0.03151 14928.43 1.17⋅10−10 50.892 592.54 1.706 2.772 643.84 0.07904
8 0.4214 0.03465 16415.64 1.33⋅10−10 55.962 677.18 1.747 2.830 735.82 0.07605
9 0.4177 0.03837 18177.12 1.50⋅10−10 61.967 761.83 1.792 2.881 827.80 0.07485
10 0.4141 0.04199 19893.13 1.67⋅10−10 67.817 846.48 1.831 2.927 919.78 0.07373
13 0.4052 0.05091 24117.89 2.17⋅10−10 82.220 1100.4 1.914 3.041 1195.71 0.06876
15 0.3987 0.05740 27190.83 2.50⋅10−10 92.696 1269.7 1.967 3.103 1379.67 0.06718
17 0.3935 0.06255 29631.38 2.83⋅10−10 101.02 1439.0 2.004 3.158 1563.62 0.06460
20 0.3854 0.07064 33466.99 3.33⋅10−10 114.09 1693.0 2.057 3.228 1839.56 0.06202
30 0.3607 0.09534 45165.21 5.00⋅10−10 153.97 2539.4 2.187 3.404 2759.34 0.05580
40 0.3407 0.11540 54666.84 6.67⋅10−10 186.36 3385.9 2.270 3.529 3679.12 0.05065
50 0.3179 0.13819 65465.25 8.33⋅10−10 223.18 4232.4 2.348 3.626 4598.90 0.04852
60 0.2987 0.15738 74555.24 1.00⋅10−9 254.17 5078.9 2.405 3.705 5518.68 0.04605
70 0.2811 0.17496 82882.55 1.17⋅10−9 282.55 5925.4 2.451 3.772 6438.46 0.04388
80 0.2630 0.19306 91454.06 1.33⋅10−9 311.78 6771.8 2.493 3.830 7358.24 0.04237
90 0.2488 0.20727 98187.58 1.50⋅10−9 334.73 7618.3 2.524 3.881 8278.02 0.04043
100 0.2284 0.22768 107857.14 1.67⋅10−9 367.69 8464.8 2.565 3.927 9197.81 0.03997
150 0.1515 0.30457 144278.18 2.50⋅10−9 491.86 12697 2.691 4.103 13796.71 0.03565
200 0.0820 0.37408 177206.33 3.33⋅10−9 604.11 16930 2.781 4.228 18395.62 0.03284
250 0.0156 0.44042 208632.12 4.17⋅10−9 711.25 21162 2.852 4.325 22994.52 0.03093
300 -0.04836 0.50447 238975.24 5.50⋅10−9 814.69 25394 2.910 4.404 27593.43 0.02952

Cette partie consacrée au développement du capteur étant cruciale dans la réalisation du micro-
système pour la caractérisation des fluides complexes , il nous a paru indispensable de tester plei-
nement la précision de ce capteur avec la solution de PIB et d’hexadécane. Pour cette raison, nous
avons choisi de tester deux dispositifs identiques au cours de cette étude (tous deux ayant été conçus
selon le même procédé de fabrication). Nous avons effectué dans un premier temps la calibration des
deux capteurs afin de déterminer leur coefficient de calibration respectif. Les programmes de débits
et le protocole expérimental sont restés en tout point identiques ainsi que la méthode de calcul pour
la correction de Weissenberg - Rabinowitsch - Mooney. L’ensemble des courbes d’écoulement pour
les deux dispositifs à différentes températures est représenté figure en 3.25 et 3.26.

Il est intéressant de constater que pour deux expériences distinctes réalisées à une même tempéra-
ture (figure 3.25a et 3.25b), la mesure de viscosité est quasiment identique illustrant la reproducti-
bilité des mesures et la robustesse du dispositif. Par ailleurs, les mesures effectuées à température
en deçà de 23oC (telle que pour la figure 3.25c), on constate que le décalage entre les courbes dimi-
nue comme prévu entre les résultats expérimentaux et le modèle de référence.

Quant aux expériences réalisées avec le second dispositif (Rhéomètre2), la tendance qui se dégage
des résultats est similaire aux précédentes remarques. Le coefficient de calibration de celui-ci est de
4.7981 ⋅105, et pour une expérience réalisée à une température de 22.4oC (figure 3.26a), on observe
que les deux courbes, expérimentale et modèle, sont parfaitement superposées.

Sur les différents graphiques de mesures, on peut constater que chacune des premières valeurs (cor-
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(a) . (b) .

(c) .

FIGURE 3.24 – Analyse du comportement du mélange 25%PIB wt/wt C16 à une température de 22.5oC. a. :
Détermination du n par le coefficient directeur de la droite. Dans le cas présent n=0.7522. b. : Evolution de
la contrainte de cisaillement aux murs en fonction du taux de cisaillement au mur pour une température de
22.5oC. c. : Tendance de la viscosité en fonction du taux de cisaillement - Expérience et modèle pour T=22.5oC.

respondant au plus petit taux de cisaillement) est généralement très bruitée. L’explication la plus
plausible reste la même que pour les mesures réalisées avec les fluides newtoniens, à savoir que
la contrainte appliquée au fluide est trop faible pour qu’elle soit détectée par le capteur (résolution
trop faible) ce qui laisse apparaître beaucoup de bruit dans les données.

Cette forte variation de la valeur de la tension à débit nul a donc un fort impact sur notre protocole
calculatoire. En effet l’ensemble des valeurs relevé par la suite est normalisée par rapport à cette
tension initiale puis multiplié par le coefficient de calibration du rhéomètre pour pouvoir obtenir
la contrainte de cisaillement à chaque palier de débit. Malgré le moyennage appliqué sur les der-
niers points, le bruit très présent dans les premières mesures à faible débit fausse la valeur de la
contrainte de cisaillement à chaque palier, ce qui affecte le calcul des valeurs de viscosités, notam-
ment sur les premiers points (phénomène visible sur les figures 3.24c, 3.25, 3.26).

Toutefois, ce phénomène n’apparaît pas de façon répétée pour chaque expérience, ce qui nous a per-
mis d’obtenir des courbes d’écoulement pour les deux dispositifs fiables et pertinentes au vu de la
concordance avec le modèle Carreau-Yasuda (figures 3.25 et 3.26).
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(a) . (b) .

(c) .

FIGURE 3.25 – Evolution de la viscosité en fonction du taux de cisaillement pour le mélange 25%PIB wt/wt
C16 avec le Rhéomètre1. a. et b. : Expériences réalisées à une température de 23oC. c. : Expérience réalisée à
21.6oC.

Cependant, et en vue de pallier à ce manque d’information sensible, l’utilisation d’un modèle ma-
thématique permettrait d’approximer à tout instant la valeur de la tension mesurée et ce même à
faible taux de cisaillement. Pour ce faire, on se propose de changer le protocole expérimental au pro-
fit d’un système à pression contrôlée, lequel nous permettant de se soustraire du pousse-seringue,
et ainsi d’envoyer en continu le fluide. Cette méthode d’envoi contrôlé du fluide servira à extraire un
modèle mathématique de l’évolution de la viscosité en fonction du débit afin de corriger les erreurs
de mesures du capteur à faible taux de cisaillement.

3.4 Mesures à pression contrôlée

3.4.1 Modification du protocole expérimental

L’objectif de cette méthode est de disposer d’un nombre de points de mesure suffisamment élevé
pour pouvoir extrapoler les courbes de tension et de débit à partir d’un modèle mathématique. Ce
modèle nous permettra alors d’approximer les valeurs critiques de la contrainte de cisaillement à
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(a) . (b) .

FIGURE 3.26 – Evolution de la viscosité en fonction du taux de cisaillement pour le mélange 25%PIB wt/wt
C16 avec le Rhéomètre2. a. : Expérience réalisée à une température de 22.4oC. b. : Expérience réalisée à une
température de 27.1oC.

taux de cisaillement très bas qui ne peuvent être lues directement à partir du dispositif à cause de
sa résolution trop faible et du bruit généré par le pousse seringue dans cette gamme de débits.

FIGURE 3.27 – Protocole expérimental pour la mesure à pression contrôlée.

Le gaz est envoyé à pression contrôlée (5bar) dans une bouteille de verre (prévue pour résister à
de fortes pressions) qui a été remplie de PDMS dans lequel est placée une fiole de verre destinée
à contenir le fluide à tester. La fiole n’étant jamais rempli au maximum de liquide, le volume de
gaz restant se comprime sous l’effet de la pression envoyant le fluide dans le capillaire de sortie.
Connecté directement au rhéomètre, la jauge de pression mesure alors la tension correspondant à
son état de déflection maximale relative à la pression imposée. Lorsque la pression est coupée (via
la vanne de contrôle), la pression dans le système va diminuer progressivement jusqu’à revenir à la
pression atmosphérique. Le coussin d’air va alors reprendre son volume initial en poussant le fluide
à un débit relatif à la pression interne de la fiole. Pour accélérer cette chute de pression, une fuite a
été introduite au niveau de la bouteille de verre, ce qui a pour effet de diminuer le temps nécessaire
au système pour retourner à la pression atmosphérique, réduisant également la quantité de fluide
nécessaire pour atteindre cette condition. La tension relative à la chute de pression mesurée par
la jauge du rhéomètre est alors enregistrée jusqu’à ce que le système soit revenu à un état stable.
La mesure du débit du fluide s’obtient grâce à une balance analytique (Adventurer Pro, OHAUS)
positionnée en sortie du rhéomètre, laquelle permet de déterminer le débit massique du fluide au
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cours de l’expérience. Elle est gérée via une extension de l’interface de contrôle expérimentale en-
tièrement dédiée à la mesure du poids (par communication série) et à la mesure de tension de la
jauge.

La prise de mesure gérée par la nouvelle interface recueille comme la précédente les données pour
les stocker dans un fichier texte qui sera analysé ultérieurement.

La principale différence se trouve donc dans l’interprétation des mesures où il ne s’agit plus de
moyenner les valeurs relevées, mais de travailler avec le maximum de points de mesure. Le temps
requis par le programme de gestion de l’interface pour enregistrer les données point par point est
important, est doit donc être le plus faible possible pour relever le maximum de données. Le temps
nécessaire à chaque boucle du programme pour traiter chaque donnée puis la sauvegarder est de
l’ordre de 240ms. Après avoir ajusté la fuite d’air, pour réduire le temps de décompression dans le
bouteille de verre, nous observons un temps de mesure complète de l’ordre de 600s par expérience
ce qui correspond à environ 3000 points de mesures (nettement supérieurs à la dizaine obtenue avec
le pousse seringue).

3.4.2 Modèle mathématique d’approximation des courbes expérimentales.

La séquence d’enregistrement commence avant d’appliquer la pression (jauge au repos) ce qui
permet de relever la tension à taux de cisaillement nul. Le gaz est ensuite injecté à la pression
maximale (5bar), puis une fois que la membrane est stable (aux environs de 50s), on coupe l’arrivée
d’azote à l’aide de la vanne de contrôle. Le débit va alors décroître jusqu’à ce que le volume de gaz
contenu dans la fiole soit à nouveau à pression atmosphérique (débit proche de 0).

L’acquisition des données se fait au moment où la tension relevée indique que la membrane a atteint
sa déformation maximale relative à la pression imposée (voir figure 3.28). Les premières données
ne seront donc pas prises en considération pour établir la fonction d’approximation, seule compte la
période où le débit est maximal jusqu’à ce qu’il soit quasiment nul.

(a) . (b) .

FIGURE 3.28 – Observation des valeurs non utilisées pour la régression. a. : Mesure du poids en fonction du
temps. b. : Mesure de la tension en fonction du temps.

Sur un étude quantitative menée pour déterminer un modèle en accord avec chacune des courbes
de tension et de poids, nous avons identifié la fonction 3.21 comme étant celle qui avait le meilleur
coefficient de régression. Le modèle choisi est donc une somme de deux exponentielles de la forme :
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y(t) = y0+A1exp(−
t
t1

)+A2exp(−
t
t2

) (3.21)

avec y0 la valeur finale, A1 et A2 les amplitudes de chacune des exponentielles, et t1 et t2 les
constantes de temps. Ce modèle mathématique prédit parfaitement le comportement de nos deux
courbes (figure 3.29). On notera alors la mesure de la différence de tension la fonction V(t) s’expri-
mant par :

V(t) =V0+V1exp(−
t
t1

)+V2exp(−
t
t2

) (3.22)

avec V0 la valeur de la tension à taux de cisaillement nul, V1 et V2 les amplitudes de chacune des
exponentielles, et t1 et t2 les constantes de temps.

(a) . (b) .

FIGURE 3.29 – Approximation des données avec le modèle mathématique. a. : Mesure du poids en fonction du
temps avec la régression (R2

= 0.99955) et résidus du modèle pour le poids. b. : Mesure de la tension en fonction
du temps avec la régression (R2

= 0.99964) et résidus du modèle pour la tension.

Le modèle de l’équation 3.21 approxime également le poids en fonction du temps. En dérivant cette
équation, on obtient alors le débit massique (noté Φmassique(t)) du fluide au cours de l’expérience
que l’on défini par :

d y
dt

=Φmassique(t) =−
M1

t3
exp(−

t
t3

)−
M2

t4
exp(−

t
t4

) (3.23)

avec M1 et M2 les amplitudes de chacune des exponentielles, et t3 et t4 les constantes de temps.

Chacune des valeurs obtenues est ensuite convertie en débit volumique à l’aide de la densité du
mélange, mesurée expérimentalement et ayant pour valeur ρ25%PIBwt/wtC16=0.7919g/mL. En ap-
pliquant le protocole calculatoire décrit en section 3.2.6, on peut alors déterminer en tous les points
de mesure la viscosité du mélange.

On rappelle que dans cette procédure la viscosité est obtenue à partir de la relation :

η =
σw

γ̇w

avec σw ∼∆P et γ̇w ∼Q, où ∆P =V(t).α (avec α qui dépend des paramètres géométriques du canal
H, W et L ainsi que du coefficient de calibration du rhéomètre) et Q = Φmassique(t).β (avec β qui
dépend également des paramètres géométriques du canal W , H, a∗, b∗ et de f ∗ ainsi que de la
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densité volumique du fluide).

En remplaçant tous les paramètres géométriques et constants par le paramètre K , on peut alors
écrire que la viscosité s’obtient à partir de la relation suivante :

η =
V(t)

Φmassique(t)
.K

Or pour les deux approximations (poids et tension), les constantes de temps t2 et t4 de chaque ex-
ponentielle n’ont pas la même valeur. Cela induit donc une erreur d’approximation de la viscosité η
lorsque t tend vers +∞, qui doit être constante pour ce fluide. Cependant, si on impose manuelle-
ment la valeur de t4 à t2, cela permet de fixer la convergence du ratio des deux fonctions vers une
valeur constante de la viscosité lorsque t tend vers +∞.

L’ensemble de cette procédure expérimentale et calculatoire permet donc de bénéficier d’un nombre
de points de mesure très largement supérieur à celui obtenu avec le protocole à débit contrôlé. Les
courbes de tension et de poids sont approximées par un modèle mathématique qui nous renseigne
sur la valeur de la contrainte de cisaillement dans une gamme de débits ne pouvant être mesurée
avec la précédente méthode à cause de la résolution trop faible du capteur et du bruit introduit dans
la mesure par le pousse-seringue.

3.4.3 Mesures avec des fluides newtoniens

Dans cette section, nous concentrons nos expériences uniquement sur un seul fluide newtonien,
le dodécane, en utilisant la nouvelle procédure de mesure décrite précédemment. Les données se-
ront ensuite exploitées avec la méthode décrite dans la section 3.2.6. Chaque mesure comprenant
plusieurs milliers de points, nous présenterons donc uniquement les courbes de viscosité en fonction
du taux de cisaillement afin de valider le modèle mathématique.

FIGURE 3.30 – Ensemble des courbes de régression pour chacune des mesures effectuées avec du dodécane à
différentes températures.

L’instant où l’arrivée de gaz est fermée correspond à un instant critique dans le choix des valeurs
à retirer, car d’une suppression de données à l’autre, les paramètres des fonctions de régression du
poids et de la tension se trouvent totalement modifiés. Cela induit donc des valeurs erronées dans
la détermination du taux et de la contrainte de cisaillement, menant à une mauvaise estimation de
la viscosité. Il n’est pourtant pas impossible de constater que même pour des approximations avec
un R2 > 0.99 pour les courbes de poids et de tension, que l’on obtienne une estimation de la viscosité
avec un écart relatif de l’ordre de 15 et 35% pour les deux droites en figure 3.30.



3.4. Mesures à pression contrôlée 105

Cela étant, nous pouvons constater que notre modèle mathématique nous permet d’estimer de ma-
nière fidèle le comportement de la viscosité pour ce fluide, avec une viscosité moyenne proche de la
valeur théorique. Cette constatation nous encourage donc à tester cette méthode de caractérisation
avec le mélange d’hexadécane et de PIB.

3.4.4 Mesures avec des fluides non-newtoniens

Dans cette section dédiée à la validation du nouveau protocole expérimental avec le mélange
25%PIB wt/wt C16, nous utilisons la méthode décrite dans la section 3.2.6 pour recueillir et traiter
les données afin de déterminer les courbes d’écoulement du mélange.

Nous allons ici réaliser une série de mesures à différentes températures afin de valider la véracité
d’une part des mesures fournies par le rhéomètre avec cette nouvelle méthode d’envoi à pression
contrôlée, et d’autre part du modèle mathématique défini précédemment.

Pour une expérience réalisée à une température de 24.0oC, nous obtenons les données régressées
de la contrainte de cisaillement au mur en fonction du taux de cisaillement utilisées ensuite pour la
détermination du paramètre n (figure 3.31) :

(a) . (b) .

(c) .

FIGURE 3.31 – Ensemble des données nécessaires à la détermination de la viscosité. a. : Evolution de la
contrainte de cisaillement au mur en fonction du du taux de cisaillement au mur pour une température de
24.0oC. b. : Détermination du paramètre n (n=0,7578). c. : Evolution de la viscosité du mélange 25%PIB
wt/wt C16 en fonction du taux de cisaillement avec les valeurs expérimentales approximées avec le modèle
mathématique pour une température de 24.0oC.
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Au vu de la figure 3.31c, nous pouvons constater que la tendance de la viscosité obtenue à l’aide du
modèle mathématique est quasiment identique à celle du modèle de Carreau-Yasuda sur une même
plage de taux de cisaillement. En comparant la courbe d’écoulement obtenue pour cette expérience
avec celle obtenue par la méthode de débit contrôlé à une température similaire (figure 3.25c), nous
obtenons une courbe semblable sans le bruit de mesure sur les premiers points à faibles taux de ci-
saillement. L’efficacité de ce modèle (équation 3.21) se révèle donc pertinent dans la détermination
de la valeur de la viscosité lorsque le taux de cisaillement tend vers 0.

Pour différentes températures la mesure de viscosité du fluide approximée se révèle en adéquation
avec la tendance attendue. On constate en effet une variation de la viscosité du mélange relative
à la température sur l’ensemble des expériences en figure 3.32, démontrant que le modèle permet
reflète de manière pertinente les données issues du capteur. On rappelle que le modèle de Carreau-
Yasuda (représenté sur chaque figure) a été obtenu pour une température de 22.5oC. Les données
expérimentales tiennent quant à elles compte de la température variable, expliquant ainsi l’écart
entre les deux courbes pour chaque expérience.

(a) . (b) .

(c) . (d) .

FIGURE 3.32 – Evolution de la viscosité en fonction du taux de cisaillement pour le mélange 25%PIB wt/wt
C16 à différentes températures. a. : Expérience réalisée à 23.3oC avec n=0.776. b. : Expérience réalisée à 24.0oC
avec n=0.7578. c. : Expérience réalisée à 25.5oC avec n=0.8378. d. : Expérience réalisée à 29.0oC avec n=0.7684.

Le modèle de Carreau-Yasuda a donc été correctement vérifié pour le mélange 25%PIB wt/wt C16
par les mesures réalisées par le microrhéomètre. Force est de constater que grâce à ce dispositif et
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au modèle mathématique défini précédemment, nous sommes non seulement capable de prédire le
comportement de la viscosité en fonction de la température, mais également de se soustraire des
erreurs de mesures induites par la résolution du capteur à très faibles taux de cisaillement lors des
mesures réalisées à débit contrôlé.

De plus, nous avons constater que l’utilisation de la correction de Weissenberg - Rabinowitsch -
Mooney s’applique à l’ensemble de la gamme de pression imposé par le système expérimental de
pression contrôlée, permettant de considérer une gamme de taux de cisaillement plus large qu’avec
le système seringue-seringue.

3.5 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté nos travaux en matière de conception, réalisation et ca-
ractérisation d’un microrhéomètre utilisant la technologie MEMS basé sur une mesure de pression
différentielle le long d’un canal rectangulaire. Nous avons également présenté l’ensemble des dispo-
sitifs utilisés pour recueillir, transformer et analyser les données issues de ce capteur. Nous avons
démontré l’importance des protocoles à respecter avant l’utilisation d’un nouveau dispositif : le pré-
remplissage et la détermination d’un facteur de calibration. Ce facteur est crucial pour la conversion
de la tension différentielle délivrée par la jauge piezorésistive en différence de pression, afin d’obte-
nir les courbes correctes d’écoulement des fluides.

Il a également été montré au cours de cette étude que ce dispositif possède de nombreux avantages
en comparaison à des rhéomètres classiques, en grande partie grâce à sa géométrie particulière et à
ses dimensions réduites : faible quantité de fluide par série d’expérience environ 2 à 3mL, la possi-
bilité d’atteindre des taux de cisaillement proche de 105s−1, pas de phénomènes limitant tels que la
force centrifuge (qui en raison des forces normales propulsent le fluide hors de la cellule) ou l’inertie
(où dans ce cas le terme inertiel devient alors prépondérant au terme visqueux et le nombre de Rey-
nolds Re > 2000). Le volume de fluide requis pour chaque expérience est proportionnel au nombre
total de mesure, ainsi il est possible de réduire le volume total en diminuant le nombre de points de
mesures par débit ce qui n’est pas le cas des rhéomètres classiques.

La différence de pression relative mesurée par le transducteur MEMS et le contrôle de la vitesse
d’écoulement du fluide nous ont permis de déterminer les courbes d’écoulement pour des fluides
newtoniens et non-newtoniens. Ces mesures ont été réalisées par deux techniques d’envoi contrôlé
du fluide. La première par un pousse-seringue (débit contrôlé) qui nous a permis de discrétiser la
courbe d’écoulement de ces fluides, a révélé des résultats en adéquation avec les valeurs attendues.
Une erreur moyenne de la viscosité pour les fluides newtoniens a été mesurée à environ 2% dans les
mesures à fort taux de cisaillement. Cependant, nous avons pu observer que pour les faibles taux de
cisaillement, l’erreur de mesure est de l’ordre de 40%, indiquant très clairement une résolution du
capteur trop faible pour pouvoir détecter les contraintes appliquées au fluide à très faibles débits,
et une source de bruit additionnelle générée par le pousse-seringue à très faibles débits.

Afin de corriger ces défauts, nous avons mis en place une nouvelle approche expérimentale gérée par
une nouvelle interface de contrôle, qui consiste à injecter le fluide à l’aide d’un système sous pres-
sion (pression contrôlée) et dont le débit est mesuré à l’aide d’une balance analytique. Ce protocole
nous a amené à utiliser un modèle mathématique permettant d’approximer la tendance des courbes
de poids et de tension mesurées en continu, toutes deux étant utilisées pour déterminer respective-
ment le taux et la contrainte de cisaillement. Cette méthode s’avère beaucoup plus intéressante que
la précédente car celle-ci fournit davantage d’informations sur le comportement du fluide lorsqu’il
est soumis à de très faibles contraintes, permettant ainsi d’obtenir la courbe d’écoulement du fluide
sur une plus large gamme.
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Au final, nous avons démontré l’efficacité de ce microrhéomètre basé sur un transducteur MEMS
pour la mesure de la viscosité dans une gamme de débits balayant un large éventail de taux de
cisaillement pour des fluides newtoniens et non-newtoniens. Afin d’approfondir son champ d’appli-
cation, nous envisageons à présent de le soumettre à la mesure de viscosité variable d’un mélange
eau DI-glycérol réalisé à partir d’un micromélangeur.
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4.1 Introduction

A l’heure actuelle, il n’existe pas encore de modèle permettant de prédire avec exactitude la
viscosité d’un mélange de deux fluides. Plusieurs études ont permis de décrire des modèles semi-
empiriques dont la plupart est basée sur des interpolations souvent limitées et fastidieuses [85]. Par
ailleurs, les moyens typiquement employés pour réaliser des mélanges pour les études de viscosité
nécessitent des quantités de fluide élevées (ce qui peut être coûteux) et un travail de laboratoire
assez minutieux.

L’utilisation de systèmes microfluidiques présente l’avantage de ne nécessiter que d’un volume de
fluide très réduit pour réaliser des mélanges (voir section 1.4). Les temps de mélange sont réduits
de par la taille miniaturisée des dispositifs où les longueur caractéristiques pour effectuer un mé-
lange sont à l’échelle du µm. Grâce aux techniques de fabrication, il est possible de concevoir des
mélangeurs dont les structures confinées permettent d’avoir un écoulement chaotique sans apport
d’énergie extérieure et d’obtenir un mélange quasi parfait très rapidement.

Dans ce chapitre nous proposons un système de mesure dans lequel nous utilisons un micromé-
langeur pour générer un mélange de deux fluides à différentes concentrations dont la viscosité est
mesurée par le rhéomètre. L’union de ces deux dispositifs permet alors de connaître instantanément
la viscosité du mélange à différentes concentrations. Notre choix en terme de fluide visqueux s’est
porté sur le glycérol qui représente à aujourd’hui l’un des liquides les plus versatiles et les plus
employés dans le milieu académique et industriel. Il représente en effet un outil très utilisé dans
la modélisation mathématique de la viscosité d’un mélange de deux fluides à différentes concentra-
tions et à différentes températures [85] et son usage est très prononcé dans les secteurs alimentaire
(stabilisant d’émulsions comme la mayonnaise ou le ketchup), pharmaceutique (sirops), cosmétique
(crèmes pour le corps) et est également utilisé dans des mélanges eau-glycérol comme antigel pour
les automobiles.

4.2 Fabrication du micromélangeur

Le micromélangeur a été réalisé au sein du département SMM de l’ESIEE Paris dans les mêmes
conditions que les autres dispositifs présentés dans ce manuscrit. La première étape de fabrication
consiste à graver dans une plaque de silicium (400µm) sur une profondeur de 20µm les canaux
d’entrée-sortie des fluides, les canaux inférieurs des cellules de laminage ainsi que les canaux re-
liant chaque cellule. Une plaque de verre (300µm) a ensuite été gravée sur toute son épaisseur pour
laisser apparaître les cellules de laminage et le réservoir de sortie. Une plaque de silicium (20µm)
a ensuite été rajoutée avec pour seuls motifs, les canaux supérieurs des cellules de laminage. Enfin,
une dernière plaque de silicium a été soudée face avant afin d’étanchéifier le dispositif. La figure
4.1 représente ces étapes successives de fabrication en se concentrant uniquement sur une cellule
de laminage.

FIGURE 4.1 – Représentation schématique des étapes de fabrication pour la constitution d’une cellule de lami-
nage (pas à l’échelle).
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La dernière plaque de silicium a également pour but de protéger le circuit de la lumière (l’obscurité
étant requise dans le cas d’expérience avec fluorescence) et sur laquelle seules des fenêtres d’ob-
servation ont été gravées afin de visualiser les étapes critiques lors du mélange (figure 4.2a). Les
dimensions extérieures du dispositif sont similaires à celles du microrhéomètre (2cmx1cm), permet-
tant ainsi de placer le dispositif dans le même support en epoxy, lui même fixé sur la plaque d’acier
usinée pour le microscope. On peut observer les principaux organes qui constituent ce dispositif sur
la figure 4.2b.

(a) .

(b) .

FIGURE 4.2 – Modèle 3D du micromélangeur avec ses éléments principaux. a. : Modèle du micromélangeur
avec ses fenêtres d’observation. Les images accolées à chaque fenêtre montrent l’évolution d’un mélange eau-
fluorescéine au cours du temps. b. : Principaux organes du micromélangeur.
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4.3 Principe de fonctionnement du mélangeur

Les deux fluides A et B sont injectés à l’entrée du dispositif dans une configuration de flow-
focusing [69] (fenêtre 0 figure 4.2a) pour que le mélange puisse commencer à s’effectuer avant
même d’atteindre la zone de laminage séquentiel. Cette zone est constituée de neuf cellules (voir
figure 4.2b) qui vont successivement séparer et re-combiner le flux. Lors de son passage par l’un de
ces éléments, le mélange est divisé en deux flux égaux, diminuant ainsi la longueur de diffusion,
propice à un mélange plus efficace et moins couteux en temps. La figure 4.3 illustre l’évolution du
mélange lors de son passage dans la première cellule. Le micromélangeur comprend neuf éléments
de laminage, soit un total de 512 division du flux, ce qui favorise le phénomène de diffusion et per-
met d’obtenir un mélange uniforme en sortie de dispositif.

FIGURE 4.3 – Procédure de séparation et de re-combinaison du fluide dans une cellule de laminage.

Etape A : Entrée des liquides par le canal droit.
Etape B : Séparation et redimensionnement : le flux est conduit dans les deux canaux indépendants
gravés dans le silicium (20µm de profondeur) où il est redimensionné et séparé verticalement.
Etape C : Réarrangement : les deux flux sont ensuite conduit dans deux canaux rectangulaires
dont la section est similaire à celle du canal d’entrée.
Etape D : Re-combinaison des deux flux en un canal pour compléter la procédure de mélange.

Une fois la zone de laminage passée, le flux est ensuite dirigé vers le réservoir avant d’arriver à la
sortie du dispositif.

Le temps de résidence tresid correspond au temps pendant lequel le fluide reste dans une cellule
de laminage. Les canaux dans une cellule ont une largeur w=300µm, une hauteur h=300µm (soit
un diamètre hydraulique de 300µm) et une longueur L d’environ 2mm (on négligera les canaux de
séparation). Avec un débit de 200 µL/min, on obtient un temps de résidence tresid=6,19.10−2s par
cellule. A présent, si l’on calcule le temps requis à un colorant fluorescent telle que la fluorescéine
pour diffuser à travers le canal d’une cellule tdi f f = L2

c/D où Lc est la longueur caractéristique du
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système (choisie comme étant égale au diamètre hydraulique), et un coefficient de diffusion pour la
fluorescéine de 0,64.10−9m2/s [86], on obtient un temps de diffusion de tdi f f =4,26.102s. Ce temps
de diffusion relativement long se retrouve fortement diminué grâce au principe de séparation et
re-combinaison qui réduit la longueur caractéristique de diffusion et permet d’obtenir un mélange
quasi-final après avoir traversé quatre cellules de laminage (détails en section 4.4.4).

4.4 Mesure d’efficacité du mélange

4.4.1 Protocole expérimental

Avant de produire des solutions visqueuses à base de glycérol et d’eau, nous caractérisons le mi-
cromélangeur en effectuant des mesures d’intensité lumineuse à partir de fluorescéine diluée dans
de l’eau DI pour vérifier l’efficacité du système. L’objectif de cette première série de mesure consiste
à comparer l’intensité en sortie de dispositif de plusieurs solutions préparées manuellement, c’est
à dire en diluant une solution mère 0.005% fluorescéine wt/wt eau DI à différentes concentrations
(connues), et l’intensité du mélange réalisé in-situ avec les mêmes concentrations contrôlées par
les débits respectifs des deux pousses-seringues. La figure 4.4 représente l’ensemble des clichés qui
permettent d’évaluer l’évolution de l’intensité lors d’un mélange in-situ.

FIGURE 4.4 – Résultat d’une expérience de mélange où chaque image est utilisée pour évaluer l’intensité lumi-
neuse .

Réglé sur le mode epi-fluorescence, le microscope est recouvert de papier d’aluminium sur tous les
interstices susceptibles de faire passer la lumière extérieure. La lampe halogène du microscope est
éteinte (en réduisant manuellement l’intensité à 0) et nous ne conservons comme source de lumière
que la lampe à mercure.

Les fenêtres d’observation disposées à la sortie des cellules de laminage permettent de visualiser
l’évolution du mélange dans le dispositif au cours de chaque expérience. Nous réalisons donc des
clichés de ces fenêtres afin de pouvoir mesurer l’évolution de l’intensité, relative au mélange à l’aide
de la caméra rapide (réglée avec un temps d’exposition de 100000µs). Pour chaque fenêtre observée,
nous nous concentrons sur une zone du canal dont les dimensions restent identiques pour toutes
les expériences. Cette zone est définie en mode Bright Field (mode normal d’observation avec la
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lampe du microscope), afin de reprendre la même position de la région en mode epi-fluorescence.
Nous mesurons également le bruit sur la région à étudier sans aucune source de lumière. En sous-
trayant le bruit aux clichés de mesure d’intensité à l’aide du logiciel Image J, on s’assure de pouvoir
relever l’intensité réelle sur chaque pixel (l’intensité maximale ayant pour valeur 255 (pixel blanc)
et l’intensité minimale 0 (pixel noir)). Après un traitement de cette zone par lequel nous moyen-
nons l’intensité en fonction de la position du pixel par rapport à la largeur du canal, nous pouvons
observer l’évolution du mélange in situ pour toutes les fenêtres.

4.4.2 Mesures de calibration

La solution mère (C = 0.005%) est diluée dans de l’eau DI avec la balance analytique de façon à
obtenir les concentrations massiques suivantes : C/2, C/4, C/8, C/16. Ces solutions de calibration
sont ensuite injectées dans le mélangeur afin de traiter l’image en sortie de dispositif (fenêtre 9)
pour mesurer l’intensité du mélange manuel (tableau 4.1).

TABLE 4.1 – Mesures d’intensités de la fluorescéine en sortie du dispositif (fenêtre 9) pour plusieurs concentra-
tions.

fenêtre 9 Concentration Intensité moyenne Intensité relative
(%) (pour une image)

C 0.005 18.6 1
C/2 0.0025 9.9 0.532258065
C/4 0.00125 6.1 0.327956989
C/8 0.000625 3.2 0.172043011
C/16 0.0003125 2.15 0.115591398

FIGURE 4.5 – Evolution de l’intensité lumineuse en fonction de la concentration de fluorescéine. Equation de
la droite : I = 187.37.C+0.066

Une fois ces valeurs de calibration obtenues, nous pouvons désormais procéder aux expériences per-
mettant d’évaluer l’efficacité du dispositif en envoyant de façon séparée la solution-mère et l’eau DI
aux mêmes concentrations que les solutions préparées à l’aide de la balance analytique, en contrô-
lant les débits des deux pousses-seringues.

4.4.3 Efficacité du micromélangeur.

L’objectif est d’obtenir les même concentrations que pour la mesure de calibration en contrôlant
les débits de chacun des liquides (tableau 4.1) pour pouvoir ensuite comparer les intensités obtenues
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manuellement et in-situ.

FIGURE 4.6 – Protocole expérimental pour valider l’efficacité du mélange lorsque les deux fluides sont injectés
à débit contrôlé dans le dispositif.

Prenons d1 le débit de la phase externe (eau DI) et d2 le débit de la phase interne (solution mère de
fluorescéine), on peut écrire :

C =
d2

(d1+d2)
(4.1)

En fixant le débit de d1 à une valeur constante et connaissant la concentration finale C que doit
avoir le mélange final, il suffit de déterminer le débit d2 qui s’obtient à partir de l’équation 4.1 :
d2 =C/(C−1) ⋅d1.

On choisira un débit constant de la phase externe de 100µL/min. L’ensemble des données sont
répertoriées dans le tableau 4.2. Il est important de noter que les deux expériences (mesures de ca-
libration avec le mélange réalisé manuellement et le mélange imposé par les débits) ont été réalisés
en même temps. Cela implique donc que la solution mère est la même (pas de dégradation de la
solution au cours du temps). La région d’intérêt est rigoureusement la même, et par conséquent, la
mesure d’intensité de la solution mère (186 pour C dans le tableau 4.1) est la même dans les deux
expériences.

TABLE 4.2 – Mesures d’intensités de la fluorescéine en sortie du dispositif (fenêtre 9) pour plusieurs concentra-
tions obtenues à l’aide des deux pousses seringues.

fenêtre 9 Φexterne Φinterne Concentration Intensité moyenne Intensité relative
(µL/min) (µL/min) (%) (pour une image)

C 0,005 18,6 1
C/2 100 100 0,0025 9,3 0,5
C/4 100 33.3 0,00125 4,45 0,239247312
C/8 100 14.3 0,000625 1,7 0,091397849
C/16 100 6.67 0,0003125 1,1 0,059139785

L’équation de la droite d’intensités obtenue par le mélange in-situ est I = 203,9195.C − 0,01714
semblable à celle du mélange manuel I = 187.37426.C + 0.06653. On peut donc en conclure que
mélange s’effectue correctement. A présent, il nous faut connaître l’influence du glycérol sur la
qualité du mélange généré à partir du mélangeur.
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FIGURE 4.7 – Comparaison des intensités relatives en fonction de la concentration de fluorescéine pour les
expériences avec mélange réalisé par le mélangeur et manuellement.

4.4.4 Solutions à base de glycérol.

L’objectif est de vérifier si le micromélangeur est capable d’effectuer un mélange complet lorsque
du glycérol est injecté dans la phase externe. Le fait de garder la fluorescéine dans le mélange per-
met de constater, au vu des mesures d’intensités, que le mélange s’effectue correctement.

FIGURE 4.8 – Protocole expérimental pour la mesure de l’intensité d’une solution à base de glycérol et de
fluorescéine.

De la même façon que précédemment, la préparation manuelle des mélanges et le traitement des
images associées serviront de référence comparatives avec les intensités relatives au mélange in-
situ. Une fois ces mesures effectuées, nous pouvons injecter, pour les différents débits relatifs aux
concentrations utilisées pour la calibration (voir tableau 4.3), les deux fluides à l’aide des pousses-
seringues. Pour cette série de mesures on choisit de mesurer l’intensité de la fluorescence sur l’en-
semble des fenêtres du dispositifs de façon à pouvoir observer l’évolution complète du mélange au
cours d’une expérience.

Les deux fluides utilisés sont une solution de fluorescéine (0.005% fluorescéine wt/wt eauDI) et un
mélange eau-glycérol (60% glycérol wt/wt 40% eauDI) notées respectivement Fluo et mélangeeau−gl ycérol ,
envoyées indépendamment à l’aide des pousse-seringues. Dans une première série de mesures, nous
injectons les fluides dans le mélangeur par les deux entrées respectives afin de mesurer l’influence
du flow-focusing sur le mélange en entrée du dispositif. Dans une seconde série de mesures, nous fer-
mons l’entrée de la solution Fluo et n’envoyons le mélange qu’à travers la seconde entrée au moyen
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d’un T connecté aux deux pousses-seringues (figure 4.8). En comparant les résultats en terme de
qualité du mélange, nous pouvons ainsi opter pour la méthode la plus efficace pour réaliser notre
mélange.

TABLE 4.3 – Ensemble des débits imposés avec la concentration de glycérol associée.

fenêtre 9 mélangeeau−gl ycérol Fluo Concentration Concentration volumique
(µL/min) (µL/min) (%) de glycérol (%)

C 0.005
C/2 100 100 0.0025 30.00
2C/3 50 100 0.003333333 20.00
5C/6 20 100 0.004166667 10.00
C/6 100 20 0.000833333 50.00
C/3 100 50 0.001666667 40.00

Nous allons utiliser un indice de mélange pour évaluer l’évolution du mélange mais il n’y a pas de
standards clairs dans la littérature pour l’évaluation d’un mélange surtout quand les fluides sont
observés en projection 2D. Un premier indice qui pourrait être utilisé, noté mi, se base sur le rapport
entre l’écart type de l’intensité de fluorescence et la moyenne de ce signal :

mi = 1−
σI

Imoy
(4.2)

où l’écart type de l’intensité au cours de l’expérience est σI et la moyenne de l’intensité Imoy.

Cet indice sert à évaluer l’évolution d’un mélange proche d’une consistance homogène et qui, lors
d’un d’un mélange parfait, atteint la valeur 1. Cependant, pour des mélanges très hétérogènes, il
est possible que l’écart type soit parfois supérieur à la valeur de la moyenne ce qui entraîne une
valeur négative de l’indice de mélange.

Pour pallier à ce problème dans le cas de mélanges très hétérogènes, nous allons normaliser le
rapport écart type/moyenne par rapport à celui correspondant à l’état le moins mélangé présent à
l’entrée du dispositif. Dans le cas de nos expériences, cela correspond à l’état présent en fenêtre 0 lors
d’une injection en flow-focusing). Ainsi, nous nous assurons d’observer un indice de mélange mi−relat
compris entre 0 et 1 où 1 correspond à l’état d’un mélange parfaitement réalisé. Les travaux de [71]
et [70] utilisent d’ailleurs une méthode similaire de calcul pour déterminer l’indice de mélange. En
appliquant la méthode décrite ci-dessus, on obtient un indice noté mi−relat qui se défini par :

mi−relat = 1−
σn

σ0−FF
(4.3)

où σn représente l’écart type de l’intensité pour chaque mesure et chaque n fenêtre et ce pour les
expériences réalisées avec l’envoi en flow-focusing et à l’aide du T. σ0−FF représente l’écart type de
l’intensité mesurée sur la fenêtre 0 avec l’envoi en flow-focusing par expérience et est utilisé comme
référence de situation du mélange lors de son injection dans le dispositif pour les deux méthodes
d’envoi.
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TABLE 4.4 – Expérience pour mélangeeau−gl ycérol=20µL/min et Fluo=100µL/min.

Fenêtres fenêtre 0 fenêtre 1 fenêtre 2 fenêtre 3 fenêtre 4 fenêtre 8 fenêtre 9

mi−relat (flow-focusing) 0 0,101866373 0,151647682 0,79925254 0,811376968 0,878321827 0,896177388
mi−relat (T) 0,91868027 0,896992803 0,76451086 0,764832389 0,837227687 0,854693244 0,943897301

(a) .

FIGURE 4.9 – Expérience réalisée pour mélangeeau−gl ycérol=20µL/min et Fluo=100µL/min avec les deux
méthodes d’envoi des deux phases. a. : Evolution du mélange selon l’indice de mélange mi . b. : Evolution du
mélange selon l’indice de mélange mi−relat.
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(a) . (b) .

(c) . (d) .

FIGURE 4.10 – Observation de l’évolution du mélange pour mélangeeau−gl ycérol=20µL/min et
Fluo=100µL/minavec les deux méthodes d’envoi des deux phases. Relevé des courbes d’intensité par fenêtres
(flow-focusing : a. et T : c.) et comparaison de l’intensité en sortie de dispositif du mélange réalisé manuellement
et in-situ (flow-focusing : b. et T : d.).



120 Chapitre 4. Application à l’étude de la viscosité d’un mélange

TABLE 4.5 – Expérience pour mélangeeau−gl ycérol=50µL/min et Fluo=100µL/min.

Fenêtres fenêtre 0 fenêtre 1 fenêtre 2 fenêtre 3 fenêtre 4 fenêtre 8 fenêtre 9

mi−relat (flow-focusing) 0 0,215699776 0,318555122 0,735238689 0,870974414 0,930126624 0,963954749
mi−relat (T) 0,818930342 0,864981593 0,853166145 0,832935318 0,896437941 0,914448443 0,959742682

(a) .

FIGURE 4.11 – Expérience réalisée pour mélangeeau−gl ycérol=50µL/min et Fluo=100µL/min avec les deux
méthodes d’envoi des deux phases. a. : Evolution du mélange selon l’indice de mélange mi . b. : Evolution du
mélange selon l’indice de mélange mi−relat.
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(a) . (b) .

(c) . (d) .

FIGURE 4.12 – Observation de l’évolution du mélange pour mélangeeau−gl ycérol=50µL/min et
Fluo=100µL/min avec les deux méthodes d’envoi des deux phases. Relevé des courbes d’intensité par fenêtres
(flow-focusing : a. et T : c.) et comparaison de l’intensité en sortie de dispositif du mélange réalisé manuellement
et in-situ (flow-focusing : b. et T : d.).
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TABLE 4.6 – Expérience pour mélangeeau−gl ycérol=100µL/min et Fluo=100µL/min.

Fenêtres fenêtre 0 fenêtre 1 fenêtre 2 fenêtre 3 fenêtre 4 fenêtre 8 fenêtre 9

mi−relat (flow-focusing) 0 0,148833806 0,252753035 0,774096322 0,907435567 0,91972768 0,920761048
mi−relat (T) 0,488249451 0,533704901 0,552415341 0,73317107 0,894620901 0,899793441 0,948483281

(a) .

FIGURE 4.13 – Expérience réalisée pour mélangeeau−gl ycérol=100µL/min et Fluo=100µL/min avec les deux
méthodes d’envoi des deux phases. a. : Evolution du mélange selon l’indice de mélange mi . b. : Evolution du
mélange selon l’indice de mélange mi−relat.
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(a) . (b) .

(c) . (d) .

FIGURE 4.14 – Observation de l’évolution du mélange pour mélangeeau−gl ycérol=100µL/min et
Fluo=100µL/min avec les deux méthodes d’envoi des deux phases. Relevé des courbes d’intensité par fenêtres
(flow-focusing : a. et T : c.) et comparaison de l’intensité en sortie de dispositif du mélange réalisé manuellement
et in-situ (flow-focusing : b. et T : d.).



124 Chapitre 4. Application à l’étude de la viscosité d’un mélange

TABLE 4.7 – Expérience pour mélangeeau−gl ycérol=100µL/min et Fluo=50µL/min.

Fenêtres fenêtre 0 fenêtre 1 fenêtre 2 fenêtre 3 fenêtre 4 fenêtre 8 fenêtre 9

mi−relat (flow-focusing) 0 0,145230793 0,314804828 0,823450484 0,837340977 0,892025682 0,95051899
mi−relat (T) 0,706423268 0,745520481 0,784394686 0,802780841 0,903520655 0,933718866 0,973335604

(a) .

FIGURE 4.15 – Expérience réalisée pour mélangeeau−gl ycérol=100µL/min et Fluo=50µL/min avec les deux
méthodes d’envoi des deux phases. a. : Evolution du mélange selon l’indice de mélange mi . b. : Evolution du
mélange selon l’indice de mélange mi−relat.
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(a) . (b) .

(c) . (d) .

FIGURE 4.16 – Observation de l’évolution du mélange pour mélangeeau−gl ycérol=100µL/min et
Fluo=50µL/min avec les deux méthodes d’envoi des deux phases. Relevé des courbes d’intensité par fenêtres
(flow-focusing : a. et T : c.) et comparaison de l’intensité en sortie de dispositif du mélange réalisé manuellement
et in-situ (flow-focusing : b. et T : d.).
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TABLE 4.8 – Expérience pour mélangeeau−gl ycérol=100µL/min et Fluo=20µL/min.

Fenêtres fenêtre 0 fenêtre 1 fenêtre 2 fenêtre 3 fenêtre 4 fenêtre 8 fenêtre 9

mi−relat (flow-focusing) 0 -0,009875621 0,24865898 0,755757077 0,86605629 0,880681883 0,957806062
mi−relat (T) 0,614276738 0,670535541 0,684035203 0,79823148 0,891911681 0,871301046 0,974790804

(a) .

FIGURE 4.17 – Expérience réalisée pour mélangeeau−gl ycérol=100µL/min et Fluo=20µL/min avec les deux
méthodes d’envoi des deux phases. a. : Evolution du mélange selon l’indice de mélange mi . b. : Evolution du
mélange selon l’indice de mélange mi−relat.
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(a) . (b) .

(c) . (d) .

FIGURE 4.18 – Observation de l’évolution du mélange pour mélangeeau−gl ycérol=100µL/min et
Fluo=20µL/min avec les deux méthodes d’envoi des deux phases. Relevé des courbes d’intensité par fenêtres
(flow-focusing a. et T c.) et comparaison de l’intensité en sortie de dispositif du mélange réalisé manuellement
et in-situ (flow-focusing : b. et T : d.).

Au vu des résultats en terme d’efficacité du mélange, nous pouvons constater que l’ajout du T en
entrée du mélangeur favorise la qualité du mélange final.

La figure 4.19 représente un comparatif l’ensemble des intensités en sortie de dispositif dont les
mélanges ont été préparés manuellement ou générés in-situ pour toutes les concentrations et injec-
tées à l’aide du T. On remarque sur les profils d’intensité des perturbations sur les bords du canal
dues aux effets d’ombrages de la fenêtre. En effectuant une mesure d’intensité relative, il est da-
vantage possible de mesurer l’écart entre les les mesures avec le mélange réalisé manuellement. On
note Īmélange−manuel l’intensité moyenne du mélange réalisé manuellement et Irelative l’intensité
relative du mélange effectué à partir du mélangeur définie par :

Irelative = Īmélange−manuel ⋅
Imesure

Imélange−manuel
(4.4)
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FIGURE 4.19 – Comparaison des intensités avec le rajout du T en entrée du micromélangeur.

En appliquant la relation 4.4 sur les mesures d’intensités relevées, on obtient alors les courbes
d’intensité relative en figure 4.20

FIGURE 4.20 – Comparaison des intensités relatives avec le rajout du T en entrée du micromélangeur.

L’écart type de Irelative pour chacune des mesures de la figure 4.20 est répertorié dans le tableau
4.9 :

TABLE 4.9 – Ecart type de l’intenesité Irelative pour l’ensemble des mesures .

mélangeeau−gl ycerol -Fluo 20-100 50-100 100-100 100-50 100-20
(µL/min-µL/min)

σIrelative
2,033957841 1,882875883 21,38726096 2,458412944 4,678612516
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TABLE 4.10 – Observation de la qualité du mélange final en sortie de dispositif pour l’ensemble des concentra-
tions.

mélangeeau−gl ycerol -Fluo 20-100 50-100 100-100 100-50 100-20
(µL/min-µL/min)

mi−relat (flow-focusing) 0,896177388 0,963954749 0,920761048 0,95051899 0,957806062
mi−relat (T) 0,943897301 0,959742682 0,948483281 0,973335604 0,974790804

Nous pouvons conclure que le micromélangeur réalise des mélanges complets à plus de 94% à l’aide
du T en entrée du dispositif. Le T permet en effet un début de mélange des deux phases avant
d’avoir atteint l’entrée du dispositif, ce qui assure un mélange final de meilleure qualité par rapport
au flow-focusing et ce pour la plupart des concentrations imposées.

4.5 Association du mélangeur et du rhéomètre - Mesures de viscosités
variables

4.5.1 Mesures à débits contrôlés.

Dans cette section, nous introduisons le microrhéomètre afin de mesurer la viscosité d’un mé-
lange eau-glycérol généré à partir du micromélangeur. Nous utilisons deux pousses-seringues afin
d’injecter chacun des deux fluides à débits contrôlés ce qui nous permet de maîtriser la concentra-
tion volumique de glycérol de la solution finale. Les deux phases utilisées au cours des expériences
sont une solution visqueuse de base 80% glycérol wt/wt 20% eau DI (44.27mPa.s à 25oC) et de
l’eau DI. Les seringues en plastique utilisées lors des mesures de fluorescence seront remplacées
par des seringues en verre pour contenir les deux fluides. Les résultats présentés dans la section
4.4.4 ont montré de meilleurs performance en terme d’efficacité du mélange lorsque les deux fluides
sont envoyés par l’intermédiaire d’un T placé en entrée du mélangeur. Nous choisissons donc de
conserver cette méthode d’envoi pour l’ensemble de nos expériences (figure 4.21). Le rhéomètre est
directement connecté au mélangeur par un tube en PEEK dont la longueur a été réduite le plus
possible afin de réduire au maximum le volume mort entre les deux dispositifs.

FIGURE 4.21 – Protocole expérimental avec les deux dispositifs. (On notera que l’entrée de la phase interne est
bouchée pour empêcher le mélange de sortir).

Afin d’observer plus facilement les variations de la viscosité du mélange sans avoir à tenir compte
de la modification de la contrainte de cisaillement au cours de la mesure, on fait varier le débit de
l’eau DI ainsi que celui du mélange eau-glycérol en conservant un débit total identique pour chaque
pallier (200µL/min).

Les débits imposés à chaque pousse-seringue imposent une concentration volumique de glycérol
différente à chaque palier que l’on convertie en concentration massique à partir de la densité du
mélange relative à la température de l’expérience. Les données théoriques issues de [87] nous ont
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permis d’extrapoler une fonction d’approximation nous indiquant la densité théorique du mélange
pour une température donnée.

Une fonction d’approximation a également été définie pour obtenir la valeur de la viscosité en fonc-
tion de la température (issues de [80]) d’un mélange eau-glycérol à différentes concentrations mas-
siques de glycérol (notée ηmodèle). Les valeurs théoriques de viscosités obtenues avec cette approxi-
mation ont été comparées à celles obtenues par un modèle mathématique semi-empirique proposé
par [85] et ont indiqué un écart inférieur à 2% entre les deux méthodes d’estimation. Nous avons
choisi de comparer ainsi la viscosité obtenue au cours de nos expériences (notée ηmesurée) à celle ob-
tenue par la fonction d’approximation où la viscosité théorique notée ηmodèle est issue des données
de [80].

TABLE 4.11 – Mesure de la viscosité du mélange à une température de 22oC (ρmélange=1.2072g/mL et
ρeauDI=0.9539g/mL) avec un débit total de 200µL/min.

Débits Concentration massique
eauDI - Mélange de glycérol Température :

(µL/min) (%) 22degC

ηmesurée ηmodèle Ratio
(mPa ⋅ s) (mPa ⋅ s)

190-10 5.01 0.9980088 1.085657 1.087823
180-20 9.91 1.1764477 1.234965 1.049741
170-30 14.72 1.3390846 1.415813 1.057299
160-40 19.42 1.5459105 1.634965 1.057606
150-50 24.04 1.7938645 1.901077 1.059766
140-60 28.55 2.0623420 2.225503 1.079114
130-70 32.98 2.4166339 2.623498 1.085600
120-80 37.33 2.8811874 3.116050 1.081516
110-90 41.59 3.3976213 3.732627 1.098600
100-100 45.76 4.1000044 4.515297 1.101291

(a) . (b) . (c) .

FIGURE 4.22 – Observation de l’évolution de la viscosité du mélange eau DI-glycérol en fonction de la concen-
tration massique de glycérol et de la température. a. : Evolution de la viscosité en fonction de la concentra-
tion massique de glycérol pour t=22oC (ρmélange=1.2072g/mL et ρeauDI=0.9539g/mL). b. : Evolution de
la viscosité en fonction de la concentration massique de glycérol pour t=22.8oC (ρmélange=1.2067g/mL et
ρeauDI=0.9359g/mL). b. : Evolution de la viscosité en fonction de la concentration massique de glycérol pour
t=24.9oC (ρmélange=1.2055g/mL et ρeauDI=0.8914g/mL).

On peut observer sur chacun des graphiques de la figure 4.22 un écart constant (environ 10%) entre
la viscosité du modèle et la viscosité mesurée. Cet écart peut provenir du fait que le nombre de
points de mesures fixé dans le programme de débits ne soit pas suffisant pour atteindre la valeur
réelle de la viscosité du mélange. En d’autres terme, le temps de mesure à chaque palier serait
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insuffisant pour que le mélange envoyé par les deux pousses-seringues atteigne la membrane et
que la déflection de celle ci corresponde parfaitement à celle attendue pour une viscosité relative au
mélange envoyé.

L’hypothèse d’un échauffement thermique peut également être envisagée. Afin de vérifier si une
augmentation de la température du fluide à l’intérieur du dispositif est à l’origine de ce décalage,
nous nous proposons de comparer les résultats expérimentaux au modèle mathématique de la vis-
cosité pour une température égale à celle relevée par le thermocouple à laquelle on ajouterait arbi-
trairement 3oC.

(a) . (b) . (c) .

FIGURE 4.23 – Comparaison des tendances de l’évolution de la viscosité en fonction de la concentration mas-
sique de glycérol au cours de expériences réalisées à différentes température. La courbe du modèle mathématique
est représentative de la viscosité à une température rehaussée de 3oC.

A la vue des courbes en figure 4.23, il est certain qu’une ou plusieurs sources de chaleur extérieures
à l’expérience impliquant des variations de la température ont un impact sur l’écart observé entre
les valeurs expérimentales et théoriques observé sur les figures 4.22 et 4.22a. Nous mesurerons la
variation de température que pourrait subir le fluide dus à un échauffement thermique visqueux de
la même façon qu’en section 3.3.1 en appliquant la méthode de calcul détaillée en section 1.1.3.3 :

On se focalisera uniquement sur les canaux des cellules de laminage d’une largeur w de 300µm
gravés à une profondeur h 20µm et pour une longueur cumulée de 1.6cm. On rappelle que les
débit du mélange et de l’eau varient (constituant cependant un débit constant de 200µL/min),
la concentration massique de glycérol se voit donc modifiée à chaque nouveau palier affectant, la
densité du mélange final, la viscosité et ainsi la résistance hydrodynamique.
A partir des équations 1.23 et 1.24 (voir section 1.1.3.3), nous sommes alors en mesure de déterminer
la hausse de température du fluide à l’intérieur du dispositif pour l’expérience à 22oC (figure 4.22a
et tableau 4.11) :
La variation de température par échauffement thermique au cours de cette expérience est inférieure
aux 3oC attendus puisqu’elle n’est que de 0.5oC au maximum. Parmi les autres sources de chaleur
potentielles, la lampe du microscope peut avoir un impact non négligeable quant à l’augmentation
de la température du dispositif (du fluide) au cours de la mesure.

Il est également possible d’envisager le fait qu’une erreur humaine ait été commise lors de la sélec-
tion du diamètre intérieur de la seringue sur le pousse-seringue. En effet, lors du rajout du second
pousse-seringue, une mauvaise indication du diamètre intérieur de la seringue a pu être faite ce qui
entraîne une erreur dans les débits et change la concentration de glycérol. L’erreur systématique
pourrait alors se justifier en supposant que la variation du diamètre intérieur de la seringue en-
gendre une diminution du débit de l’ordre de 10%. En partant de cette hypothèse, on retrouve une
valeur de la mesure quasi identique à celle attendue avec une erreur de l’ordre de 2% (figure 4.24).
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TABLE 4.12 – Evolution de la température du fluide par échauffement thermique lors du passage dans les
cellules de laminages du micromélangeur.

C mas ηth Rh W Densité M déplacée T1 T1
(%) (Pa.s) (Pa.s/m3) (J/s) (kg/m3) (kg/s) (K) (oC)

0,0000 9,6249⋅10−4 7,9571⋅1013 8,8412⋅10−4 9,9430⋅102 3,3143⋅10−6 2,9527⋅102 22,120
5,0092 1,0856⋅10−3 8,9753⋅1013 9,9726⋅10−4 1,0075⋅103 3,3585⋅10−6 2,9528⋅102 22,134
9,9142 1,2349⋅10−3 1,0209⋅1014 1,1344⋅10−3 1,0205⋅103 3,4019⋅10−6 2,9530⋅102 22,150
14,718 1,4158⋅10−3 1,1704⋅1014 1,3005⋅10−3 1,0333⋅103 3,4443⋅10−6 2,9532⋅102 22,170
19,424 1,6349⋅10−3 1,3516⋅1014 1,5018⋅10−3 1,0457⋅103 3,4859⋅10−6 2,9534⋅102 22,194
24,035 1,9010⋅10−3 1,5716⋅1014 1,7462⋅10−3 1,0579⋅103 3,5266⋅10−6 2,9537⋅102 22,224
28,554 2,2255⋅10−3 1,8398⋅1014 2,0443⋅10−3 1,0699⋅103 3,5665⋅10−6 2,9540⋅102 22,259
32,984 2,6234⋅10−3 2,1689⋅1014 2,4098⋅10−3 1,0817⋅103 3,6056⋅10−6 2,9545⋅102 22,302
37,326 3,1160⋅10−3 2,5761⋅1014 2,8623⋅10−3 1,0932⋅103 3,6440⋅10−6 2,9550⋅102 22,355
41,585 3,7326⋅10−3 3,0858⋅1014 3,4287⋅10−3 1,1045⋅103 3,6816⋅10−6 2,9557⋅102 22,421
45,762 4,5152⋅10−3 3,7328⋅1014 4,1476⋅10−3 1,1155⋅103 3,7185⋅10−6 2,9565⋅102 22,504

(a) . (b) . (c) .

FIGURE 4.24 – Comparaison des tendances de l’évolution de la viscosité en fonction de la concentration mas-
sique de glycérol au cours de expériences réalisées à différentes température. La courbe du modèle mathématique
est représentative de la viscosité avec une erreur de 10% dans le débit.

Afin de confirmer ces hypothétiques sources d’erreur, de nouvelles mesures expérimentales seront
réalisées prochainement. Au vu de la nature de cet écart entre les valeurs théoriques et mesurées,
nous restons convaincu que l’association du micromélangeur au microrhéomètre permet de délivrer
une mesure fiable de la viscosité d’un mélange de deux fluides et que cette source d’erreur n’est liée
qu’à un élément extérieur à l’expérience.

4.5.2 Mesures à pression contrôlée.

Tout comme pour les expériences à pression contrôlée réalisées dans la section 3.4.1, nous allons
remplacer l’un des deux pousses-seringues par le système de liquide sous pression (voir figure 4.25).
L’objectif est d’envoyer de l’eau DI avec un débit régressif tout en injectant en parallèle (à l’aide d’un
pousse-seringue) le mélange de base 80% glycérol wt/wt 20% eau DI à débit constant (10µL/min).
De cette façon, nous recueillons en sortie du rhéomètre un mélange dont la viscosité est en tout
point de mesure différente. A partir d’une analyse des données complémentaire par rapport à celle
utilisée pour le mélange PIB et hexadécane, nous pouvons déduire l’évolution de la viscosité en
fonction de la concentration du glycérol au cours de l’expérience.

Les résultats obtenus lors de nos expériences n’ont pas révélé un comportement de la viscosité en
fonction de la concentration semblable à nos attentes. Le détail de la méthodologie et des résultats
est présenté dans la section Perspectives. Au vu de l’approximation de la viscosité du mélange eau-
glycérol en fonction de la concentration de glycérol, nous avons soulevé l’hypothèse que le mélange
eau-glycérol n’est jamais parvenu jusqu’au rhéomètre, et que la viscosité mesurée ne correspond



4.6. Conclusion 133

FIGURE 4.25 – Protocole expérimental pour la mesure à pression contrôlée.

finalement qu’à celle de l’eau injectée sous pression. Dans le cas où cette hypothèse s’avère être
correcte, plusieurs explications peuvent être à l’origine de ce phénomène :

- Pour chaque expérience on commence par injecter le mélange eau-glycérol avec le pousse-seringue
à un débit de 10µL/min afin de s’assurer que le mélange parvienne jusqu’au T avant d’injecter l’eau
DI sous pression. Il est donc envisageable que le temps d’injection du mélange au début de l’expé-
rience été peut être trop faible pour que le mélange injecté par le pousse-seringue n’ait le temps
d’arriver jusqu’au T et que la mesure de viscosité n’ait été appliquée qu’à de l’eau.

- On peut aussi supposer que la pression trop élevée dans le système lors de l’envoi de l’eau DI peut
avoir empêché le mélange eau-glycérol de circuler dans le capillaire connecté au T.

De même que pour le protocole à débit contrôlé, de nouvelles mesures seront réalisées prochaine-
ment afin de valider l’hypothèse de la mesure d’eau DI seule. Une solution sera alors envisagée
pour palier à ce problème qui reste là encore mineur, ne remettant en aucun cas la fiabilité des deux
dispositifs utilisés.

4.6 Conclusion

Au cours de ce chapitre nous avons exploré un champ d’application du microrhéomètre à par-
tir duquel nous avons mesuré la viscosité variable d’un fluide générée à partir d’un micromélangeur.

Ce micromélangeur entre dans la catégorie des dispositifs dits passifs car il ne nécessite aucune
source d’énergie extérieure pour réaliser le mélange. Basé sur la technique de séparation puis de
re-combinaison du liquide par des cellules de laminage, la surface de diffusion se retrouve diminuée
ce qui favorise la qualité du mélange et diminue le temps nécessaire pour que le mélange soit achevé.

Nous avons procédé à la caractérisation de ce système en évaluant dans un premier temps son ef-
ficacité en le soumettant à des mélanges de fluides (eau et glycérol) avec un suivi du mélange par
un traceur fluorescent (fluorescéine). Après avoir validé ses performances avec de l’eau, nous avons
injecté du glycérol dans la phase contenant initialement que de l’eau afin d’observer l’impact de la
viscosité sur la qualité du mélange. Il s’est avéré que le mélange s’effectuait avec moins d’aisance, ce
qui nous a suggéré de rajouter un T en entrée du système pour permettre au mélange de s’effectuer
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partiellement avant même d’avoir atteint l’entrée du dispositif. La comparaison entre les résultats
avant et après ajout du T ont montré une amélioration dans le mélange, obtenant ainsi des résul-
tats en terme de fluorescence quasiment identique à ceux du mélange préparé manuellement.

Au vu des performances du micromélangeur, nous avons retiré la fluorescéine et avons commencé
les mesures de viscosité à l’aide du microrhéomètre. Nous avons employé les deux méthodes d’envoi
contrôlé du fluide utilisées aux cours des expériences avec les fluides newtoniens et non-newtoniens.
Conservant un débit total constant de 200µL/min les débits des deux pousses-seringues (eau DI et
mélange 80% glycérol wt/wt 20% eau DI) ont permis de faire varier la concentration de glycérol dans
la solution finale, modifiant ainsi la viscosité. Les valeurs relevées par le microrhéomètre ont mon-
tré une bonne correspondance avec les résultats attendus avec cependant une erreur systématique
de l’ordre de 8%. Nous avons démontré que cet écart entre les valeurs théoriques et expérimen-
tales ne provient pas d’un échauffement thermique du fluide lors de son passage dans les canaux,
mais qu’une source de chaleur externe augmentant la température du liquide de 3oC peut être à
l’origine de cet écart. Par ailleurs, un mauvais renseignement du diamètre intérieur de la seringue
au pousse-seringue peut avoir faussé les débits et avoir influencé la concentration de glycérol dans
le mélange. De nouvelles mesures expérimentales seront réalisées dans un futur proche afin de
vérifier ces hypothèses de sources d’erreur et de valider l’exactitude des données transmise par le
rhéomètre. La seconde méthode d’envoi (pression contrôlée) s’est avérée peu concluante en terme
de relevés de la viscosité en fonction de la concentration de glycérol, où la tendance des courbes
et les valeurs de viscosité approximées n’étaient pas en adéquation avec celles escomptées. Malgré
des modifications apportées au protocole expérimental et analytique, l’origine précise de l’erreur n’a
cependant pas pu être identifiée. L’hypothèse la plus vraisemblable permettant de justifier les résul-
tats obtenus soulèverait le fait que le mélange eau-glycérol n’a pas été injecté dans le rhéomètre et
que le mesure de viscosité ne reflèterait que celle de l’eau injectée avec le système sous pression. Là
encore, de nouvelles mesures expérimentales seront réalisées dans un futur proche afin de valider
cette hypothèse et pouvoir corriger ce problème.

L’ensemble des résultats présentés au cours de ce chapitre restent très encourageants notamment
en terme d’association du micromélangeur et du microrhéomètre. L’union entre ces deux dispositifs
permet en effet de pouvoir mesurer la viscosité d’un mélange de deux fluides (non connue) en em-
ployant un volume total de quelques mL, ce qui représente un intérêt majeure en terme de coût et
de temps dans les études liées à ce domaine dans les secteurs académiques et industriels.



CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Conclusion générale

Le travail réalisé au cours de cette thèse traite des moyens mis en œuvre dans la réalisation
d’un microsystème conçu afin de créer et d’étudier in-situ des fluides complexes.

Nous avons en premier lieu réalisé un microgénérateur de mousses et d’émulsions permettant de
produire des dispersions stables et monodisperses. Ce générateur s’inscrit dans la catégorie des
micro channel emulisification array, technique de production possédant l’avantage de contrôler de
manière indépendante la fréquence de production et la taille des bulles/gouttes créées en modifiant
les débits de la phase continue et de la phase dispersée. Notre générateur propose la particularité de
conserver les dispersions à l’intérieur d’un canal de sortie avant de rejeter la production. Deux géo-
métries ont été conçues afin d’observer l’évolution d’une mousse/émulsion au cours du temps dans
une géométrie confinée, l’une pourvue d’un canal de sortie droit et la seconde adoptant une forme
fractale. Le générateur Fractal a montré dans le cas de production de bulles/gouttes de meilleurs
résultats en terme de coefficient de variation. En effet, grâce à sa géométrie propice à une meilleure
évacuation, nous avons constaté moins de contact entre les bulles/gouttes ce qui diminue considé-
rablement les phénomènes de vieillissement. Nous avons pu observer avec ce dispositif un CV de
l’ordre de 1% en sortie de production et de 3% en sortie de dispositif aussi bien avec les mousses
qu’avec les émulsions. Nous avons par la suite réalisé un générateur à dimensions variables, dans
lequel les longueurs de chaque site de production sont augmentées afin d’observer l’impact des
paramètres géométriques sur la production. Ce système nous a aidé a développer un modèle ma-
thématique semi-empirique de prédiction du volume d’une bulle en fonction de la pression imposée
en tenant compte des paramètres liés à la production d’une bulle dans le cas d’un pincement de
l’interface gaz-liquide.

Après avoir contrôlé l’ensemble des paramètres expérimentaux pour produire des mousses/émul-
sions monodisperses, nous avons concentré nos efforts sur la réalisation d’un microrhèomètre basé
sur l’utilisation d’un transducteur MEMS. Utilisant le principe de la mesure de la perte de charge
le long d’un canal rectangulaire par le biais d’une jauge de pression piezorésistive, ce capteur a
pour fonction d’étudier la rhéologie de fluides en fonction de la réponse de la jauge qui permet no-
tamment d’obtenir les courbes d’écoulement des liquides mais également dans les études à venir,
de détecter la présence de bulles/gouttes et autres vésicules et d’en étudier la nature. Nous avons
introduit lors de la caractérisation de ce dispositif un ensemble de procédures à respecter avant
chaque première utilisation d’un microrhéomètre (pré-remplissage, détermination du coefficient de
calibration). Au cours de nos expériences, nous avons employé deux techniques d’envoi contrôlé du
fluide, la première assurée par un pousse-seringue (débit contrôlé) et la seconde par un système de
coussin d’air sous pression (pression contrôlée). Nous avons choisi de mettre en place cette seconde
méthode de pression contrôlée afin de corriger le défaut du capteur que nous avons pu constater au
cours des expériences à débits contrôlés, à savoir sa résolution insuffisante pour pouvoir observer les
contraintes à très faibles taux de cisaillement. Ce nouveau protocole expérimental nous a conduit à
définir un modèle mathématique permettant d’approximer les courbes de débits et de tension me-
surées afin de pouvoir déterminer la viscosité en fonction du taux de cisaillement en tout point, et
ce même à très faibles débits. Les résultats ont démontré la réponse qualitative du rhéomètre est
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en adéquation avec les résultats théoriques escomptés aussi bien dans le cas de fluides newtoniens
que non-newtoniens. Les mesures quantitatives restent cependant moins précises.

Encouragés par ces résultats, et afin de soumettre le rhéomètre à un nouveau champs d’applica-
tion, nous avons décidé de l’utiliser afin de mesurer la viscosité de différents mélanges eau-glycérol
produits à partir d’un micromélangeur. Classé parmi les mélangeurs passifs, ce dispositif utilise la
méthode de séparation et de re-combinaison du mélange afin d’augmenter la surface de diffusion et
ainsi de réduire le temps nécessaire pour que le mélange s’effectue dans sa totalité. Nous avons pu
dans un premier temps valider l’efficacité de ce mélangeur. Les résultats concluants nous ont permis
de passer à l’étape de mélange de fluides visqueux que nous avons injecté directement dans le rhéo-
mètre en employant les deux méthodes d’envoi contrôlé utilisées dans nos précédentes expériences.
La méthode par débit contrôlé a su montré l’efficacité du micromélangeur en terme de qualité du
mélange mais également celle du microrhéomètre dont les mesures de viscosités ont été proches des
valeurs attendues. Un écart de 8% par rapport aux valeurs attendues a cependant été mesuré. Cet
écart systématique peut être soit lié à l’effet d’une source de chaleur externe réhaussant la tempé-
rature du fluide de 3oC, soit à erreur dans la valeur du débit imposé par le second pousse-seringue,
faussant les concentrations de glycérol dans la solution finale. Les prochaines expériences à venir
confirmeront ces hypothèses et permettront de pallier à cette erreur. Quant aux résultats avec la
méthode par pression contrôlée, ils se sont avérés éloignés des tendances attendues, et ont soulevé
l’éventualité d’un défaut dans l’envoi du mélange eau-glycérol. Là encore, de nouvelles expériences
permettront que confirmer notre hypothèse quant au fait que le mélange ne parvienne pas jusqu’au
rhéomètre. Une modification du protocole expérimental permettra de résoudre ce problème et de
valider notre expérience. L’ensemble des résultats obtenus dans cette étude restent donc très en-
courageants et prometteurs dans le domaine de la caractérisation de fluide à viscosité variable.

En conclusion, nous avons réalisé deux système de création et de caractérisation de fluides com-
plexes dont les performances se situent à l’état de l’art. Nous avons ouvert le champs d’application
du rhéomètre à la mesure de viscosité d’un mélange de fluides généré à partir d’un micromélangeur
et dont les premiers résultats sont extrêmement encourageants. La phase finale du projet, à savoir
l’union du microgénérateur et du microrhéomètre, a vu le jour dans une première version du sys-
tème. Pour la deuxième version étudiée les performances n’ont cependant pas été à la hauteur de
nos espérances (voir la section Perspectives). Les travaux à venir demeurent porteurs de résultats
novateurs, ouvrant des perspectives intéressantes dans l’étude des fluides complexes en milieux
confinés.

Perspectives

L’étude présentée dans le chapitre 2 sur la production de mousses et d’émulsions à partir d’un
générateur à réseau de microcanaux nous a permis de maitriser l’ensemble des paramètres requis
afin d’obtenir des dispersions stables et monodisperses. Nous avons ensuite réalisé et caractérisé le
microrhéomètre (chapitre 3) en le soumettant à des mesures de viscosités de fluides newtoniens et
non-newtoniens à forts taux de cisaillement, dont les résultats été en adéquation avec nos prédic-
tions.

Nous avons par la suite entrepris la réalisation d’un dispositif combinant la génération de mous-
se/émulsion et le rhéomètre permettant à la fois la création et l’étude in situ de fluides complexes.
Partant du même procédé de fabrication que le rhéomètre, nous avons essayé d’intégrer générateur
et rhéomètre en rajoutant un site de production de dispersions en entrée du dispositif (figure 4.26a),
lequel a été muni de peignes à l’entrée du canal de la phase dispersée afin de filtrer d’éventuelles
particules présentes dans le fluide injecté (figure 4.26b).

Une fois réalisé, nous avons tenté de produire des dispersions en utilisant les même paramètres
expérimentaux que ceux dont nous nous étions servi lors de la stabilisation des mousses/émulsions.
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(a) . (b) .

FIGURE 4.26 – a. : Modèle 3D du rhéomètre à générateur de dispersions intégré. b. : Photographie du site de
production de dispersions (issue du profilomètre Veeco).

Production de mousses

Le protocole expérimental est en tout point similaire à celui présenté dans le chapitre 2. On
utilisera comme phase dispersée du dodécane et comme phase dispersée de l’azote. Les débits et
pression de chacune des deux phases ne sont pas fixés au départ, on cherchera simplement dans un
premier temps à observer la production de bulles en sortie de canal.

FIGURE 4.27 – dodécane et azote.

La figure 4.27 montre la production instable de mousse avec ce générateur. En effet, la pression de
l’azote nécessaire pour pouvoir produire est située aux alentours de 0.8Bar et provoque cette crêpe
2D en forme de bougie, typique d’une pression trop élevée pour produire de façon contrôlée. Ceci ré-
sulte en un amas de gaz dans le canal de sortie, ne formant aucune bulle. Si l’on tente de diminuer
la pression (en deçà de 0.8Bar), la production s’arrête instantanément. La production de mousse
n’est pas concluante, on se propose alors de tester le générateur pour produire des émulsions.

Production d’émulsions

De même que précédemment (chapitre 2), les conditions expérimentales sont identiques. On
choisira lors des expériences plusieurs fluides utilisés dans les expériences précédentes.
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Dodécane - eau DI

On choisira comme phase dispersée de l’eau DI et comme phase continue du dodécane. Là en-
core, les débits sont imposés dans un premier temps de manière aléatoire pour tenter d’obtenir une
émulsion stable.

FIGURE 4.28 – dodécane et eau DI.

Lors de cette expérience on constate que quelque soit le débit de la phase dispersée et de la phase
continue, la crêpe 2D envahit toute la terrasse et les gouttes générées sont largement plus grosses
celles créées lors des précédentes expériences.

Dodécane - eau DI SDS

Dans cette expérience, on rajoute du SDS à la phase continue. Les débits ne sont toujours pas
fixés, pour pouvoir être ajustés au besoin afin de produire une émulsion stable.

Là encore, le même phénomène que l’expérience précédente se produit. On peut très clairement ob-
server sur la dernière image de la figure 4.29 que la terrasse est totalement ensevelie de dodécane
débordant même dans le canal de production.

Au final, nous avons fabriqué un dispositif permettant de générer et de caractériser des fluides com-
plexes in situ en intégrant à la fois le générateur de dispersions et le microrhéomètre. L’utilisation
du microgénérateur a montré plusieurs points défaillants au niveau de la fabrication de mousses et
d’émulsions ne permettant pas une production adéquate pour être étudiée par le capteur. Plusieurs
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FIGURE 4.29 – Dodécane et 1% wt/wt SDS - eau DI.

hypothèses ont alors été soulevées pour comprendre pourquoi ce générateur ne fonctionne pas cor-
rectement.

Des défauts de gravures (figure 4.30) peuvent empêcher le bon fonctionnement du mécanisme de
production.

Le design de ce générateur n’est peut être pas optimisé :

- Une gravure en forme de triangle sur le bord de la terrasse (comme celle présente sur la géométrie
"Variable") peut faciliter la génération d’une bulle/goutte

- Une forme évasée en sortie du canal de production peut maintenir davantage la phase dispersée
de façon l’empêcher de s’étaler sur toute la longueur de la terrasse.

- Le réservoir au niveau des peignes est un problème lors de la génération de bulle car la pres-
sion nécessaire pour remplir cet espace mort doit être relativement élevée (0.8Bar environ), ce qui
entraine une production instable dès que l’interface gaz/liquide arrive dans le microcanal de pro-
duction.

(a) . (b) .

FIGURE 4.30 – a. : Image 3D du site de génération de mousse/émulsion (obtenu avec le profilomètre Veeco).
b. : Photographie du site de production de dispersions (obtenue au MEB).

Les rares productions relativement stables ont été obtenues avec du dodécane et de l’eau DI et ont
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tout de même permis de mettre en avant l’avantage de l’amincissement du canal (figure 4.31a) en
vue de diriger les dispersions au centre du canal principal du capteur (figure 4.31b).

(a) .

(b) .

FIGURE 4.31 – a. : Canal de sortie du générateur relié au canal principal du capteur. b. : Observation d’une
goutte passant par le canal de sortie.

Parmi les travaux à venir, un nouveau design du générateur intégré pourrait être envisagé en par-
tant sur un modèle proche du schéma de la figure 4.32.

FIGURE 4.32 – Suggestion d’un nouveau design pour le générateur intégré.

Le réservoir en forme de demi-cercle sera remplacé au profit d’un canal droit dont l’entrée sera fil-
trée par des peignes de 100µm de longueur. Une éventuelle entrée proche des filtres permettrait un
nettoyage rapide et peu contraignant en envoyant un fluide ou du gaz. Le canal droit de l’entrée sera
ensuite amincit pour arriver sur le canal de la phase dispersée dont la largeur restera inchangée
(5.7µm), la terrasse sera réduite de longueur pour éviter le phénomène d’étalement observé à plu-
sieurs reprises, et enfin, un motif triangulaire sera gravé sur la terrasse (comme pour la géométrie
"Variable") de façon à mieux contrôler la génération de dispersions.

Mesure de viscosité d’un mélange eau-glycérol à concentration variable

Nous avons présenté dans la section 4.5.2 le protocole expérimental permettant de réaliser un
mélange eau-glycérol en envoyant une solution de base à débit constant et parallèlement de l’eauDI
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avec un système à pression contrôlée. Nous présentons ici le protocole analytique et les résultats
obtenus dans le cadre de cette expérience :

1© : Déterminer à l’aide de la fonction de régression (utilisée au cours des expériences dans la sec-
tion 4.5.1 et dont les données sont issues de [87]) la valeur de la densité du mélange 80% glycérol
wt/wt 20% à la température de l’expérience.

2© : Déterminer l’évolution de la concentration massique du glycérol au cours de la mesure (figure
4.33a). Le débit du mélange initial (envoyé par le pousse seringue) restera figé pendant toutes les
expériences à 10µL/min. Déterminer la concentration du mélange en tout point de mesure sachant
que sa concentration massique est de 80% glycérol wt/wt 20% eau DI et que le débit massique est
constant du mélange (obtenu après avoir déterminer la densité du mélange à la température de
l’expérience) :

Cmélange =
Cmix−init ⋅Φmas−mix−init

Φmas−mix−total
(4.5)

avec Cmix−init la concentration massique de glycérol de la solution de base (80% glycérol wt/wt 20%
eau DI), Φmas−mix−init le débit massique constant de la solution de base (obtenu à partir du débit
constant de 10µL/min et de la densité de la solution de base à la température de l’expérience) et
Φmas−mix−total le débit massique total mesuré par la balance analytique (comprenant le débit mas-
sique de l’eau envoyée sous pression et le débit massique du mélange de base envoyé par le pousse
seringue).

3© : Le modèle d’interpolation choisi pour approximer les courbes de poids et de tension au cours
des expériences avec le mélange de polyisobutylène et d’hexadécane dans la section 3.4.2 semble
moins approprié pour ces expériences. Nous avons de nouveau effectué une étude quantitative afin
de trouver un modèle d’interpolation ayant le meilleur coefficient de régression avec les courbes
de poids et de tension de la jauge pour le mélange eau-glycérol. Le modèle mathématique 4.6 s’est
avéré être le plus en adéquation avec les courbes de poids et de tension de la jauge obtenues. La
nature de cette fonction ne s’apparente plus à une somme de deux exponentielles comme le modèle
utilisé en section 3.4.2, mais à une courbe sigmoïdale à quatre paramètres variables. Cette fonction
se définie par :

y(t) =
⎛
⎜
⎜
⎝

A1−A2

1+exp(
t− x0

τ
)

⎞
⎟
⎟
⎠

+A2 (4.6)

Avec A1 la valeur initiale, A2 la valeur finale, x0 le centre de la courbe et τ la constante de temps.

4© : Obtenir à partir de l’équation 4.6 l’approximation du poids (figure 4.33b), puis déterminer l’ap-
proximation du débit massique à partir de la dérivée de l’équation 4.6 (figure 4.33c).

5© : Obtenir à partir de l’équation 4.6 l’approximation de la tension dont les paramètres permettent
toujours de bénéficier de la tension à taux de caillement nul (figure 4.33d).

Procéder à la même analyse des données utilisées aux cours des expériences précédentes point par
point (relativiser la tension, convertir à l’aide du coefficient de calibration la différence de tension
en perte de charge) afin déterminer la viscosité en tous points à l’aide de l’équation ??. La figure
4.33e représente l’évolution de la viscosité en fonction de la concentration de glycérol au cours de
l’expérience.

A la vue de ces données, nous pouvons noter que la courbe de viscosité en fonction de la concen-
tration massique de glycérol ne suit pas la tendance escomptée et que les valeurs de la viscosité
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(a) . (b) .

(c) . (d) .

(e) .

FIGURE 4.33 – Evolution temporelle de la concentration massique de glycérol (a.), du débit (b.) et de la tension
(c.). d. : Evolution de la viscosité du mélange en fonction de la concentration de glycérol.
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ne correspondent pas avec les valeurs théoriques. Néanmoins les autres courbes sont révélatrices
des tendances de chacun des paramètres au cours de l’expérience et permettent de valider le travail
d’analyse et d’approximation réalisé en amont.

Afin de comprendre l’origine de ce problème nous avons choisi de refaire l’expérience en n’injectant
que l’eau DI, c’est à dire en coupant simplement l’envoi du mélange par le pousse-seringue. Les
résultats ont montré une viscosité constante aux alentours de 1mPa.s validant ainsi le protocole
d’analyse et d’approximation employé pour les mesures à viscosité variables.

Dans la section 4.5.2, nous avons émis l’hypothèse que la mesure de viscosité ne s’est appliquée qu’à
l’eau DI injectée par le système sous pression. Nous avons suggéré plusieurs explications pouvant
être à l’origine de ce phénomène en soulignant notamment le fait que la pression est trop élevée
pour permettre au mélange de circuler dans le capillaire jusqu’au T ou encore que le temps d’at-
tente pour que le mélange parvienne jusqu’au T est trop court.

Des mesures complémentaires seront effectuées prochainement afin de valider cette hypothèse et
permettre de trouver une solution afin de pallier à ce problème.

Autres perspectives

Re-vérifier les débits imposés par les pousses-seringues ainsi que les diamètres intérieurs des se-
ringues en verre pour les expériences de mesure de viscosité à débit contrôlé en fonction de la
concentration de glycérol.

Poursuivre également les travaux de rhéologie en approfondissant les mesures à l’aide des géomé-
tries du canal principal du rhéomètre à constrictions sinusoïdales en employant des fluides avec des
particules. L’une des premières expériences pourraient concerner la mesure de la fréquence d’os-
cillation de ces particules en les injectant dans les deux géométries de canaux sinusoïdaux. Une
simulation via la modélisation 3D du canal principal pourrait servir de référence en terme de com-
portement de la bulle/goutte/particule se déplaçant le long de ce canal.
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ELÉMENTS DE PRÉCISION - CAPTEUR DE PRESSION

A.1 Capteurs piezorésistif - Principe et théorie

FIGURE A.1 – Schéma de principe de conception
d’un capteur de pression piezoresistif [88].

Les capteurs piezorésistifs apparaissent sous
différentes formes avec des techniques de fabrica-
tions diverses et variées [89]-[90] avec des appli-
cations allant de la détection de cellules à l’aide
de poutres encastrées [91]-[92], en passant par
des accéléromètres [93], ou encore des capteurs
de pressions pour des applications expérimen-
tales [94]-[95], médicales [96], pour la mesure de
température et d’humidité [97] .

Dans notre cas, plusieurs études recensent
différentes techniques de réalisations d’un cap-
teur de pression sur Silicium [88], [98], [99],
[100]. La conception de base, généralement em-
ployée pour la fabrication de capteur de pression
piezorésistif, est représentée Figure A.1.

Il existe plusieurs géométries pour réaliser un
capteur de pression piezorésistif (Figure A.2a) al-
lant de la forme en spirale, en passant par des
motifs en étoile, et bien sûr, le motif en serpentin.
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(a) . (b) .

FIGURE A.2 – a. : Différentes géométries de capteur de pression [101]. b. : Capteur de pression couramment
utilisé de type serpentin [79].

Le motif en serpentin, représenté Figure A.2b, est le plus souvent utilisé pour la réalisation
de ce type de capteur et est appelé de Rosette [88] lorsque le nombre de serpentins est au moins
de trois et sont disposés en forme de cercle. Cette géométrie permet en effet d’avoir une meilleure
sensibilité qu’avec un seul élément résistif comme indiqué Figure A.3 et est couramment utilisé
dans les capteurs de pression [102]-[99]-[103], mais peut également servir pour des applications
autres, telle que la localisation de source acoustique [104].



A.1. Capteurs piezorésistif - Principe et théorie 147

FIGURE A.3 – Schéma de principe
d’une résistance. Mise en évidence du
facteur de jauge lorsque la résistance
est soumise à une élongation due à une
force F.

Le principe d’un capteur piezoresistif se base sur la varia-
tion de la résistance lorsq’une contrainte lui est appliquée. Si
l’on considère une résistance de longueur L et de surface w2

(section transversale) comme indiqué Figure A.3, la relation
qui définie la résistance est donné par :

R = ρ
L

w2 (A.1)

où ρ correspond à la résistivité du matériau. Lorsqu’une force
est appliquée longitudinalement, la résistance va se déformer
et s’étirer. Les variations de la résistance ainsi que l’étirement
vont évoluer de manière proportionnelle par la relation sui-
vante :

∆R
R

=G ⋅
∆L
L

(A.2)

Le coefficient G est alors appelé facteur piezorésistif de jauge et varie selon le type de jauge et
selon le matériau utilisé. De façon plus explicite, l’équation A.2 peut être écrite sous une forme plus
générale :

∆R
R
∆L
L

=
∆R
R ⋅ε

(A.3)

FIGURE A.4 – a. : La composante
longitudinale est dominante. b. et c. :
La composante transversale est domi-
nante. [79]

L’Equation A.3 permet ainsi de mettre en évidence le terme
ε correspondant aux contraintes. Ces contraintes peuvent être
identifiées dans deux cas de figure : lorsque les variations de la
résistance sont provoquées par un étirement longitudinal et/ou
transversal. On peut alors écrire que pour toute contrainte, la
variation de la résistance est donnée par la relation [79] :

∆R
R

= (
∆R
R

)
longitudinal

+(
∆R
R

)
transversal

(A.4)

= G longitudinal ⋅σlongitudinal +G transversal ⋅σtransversal

où σ correspond à la composante de contrainte qui peut être
tantôt positive dans le cas d’une extensibilité ou tantôt néga-
tive dans le cas d’une compressibilité.

Comme le montre l’équation A.5, l’orientation de la résis-
tance est donc capitale dans la détermination de ces para-
mètres lorsqu’une contrainte est appliquée. Plusieurs configu-
rations de piezorésistances sont possibles en fonction de posi-

tionnement, modifiant ainsi la réponse du le capteur. Ces configurations sont représentés Figure
A.4.
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FIGURE A.5 – Element de vo-
lume pizeoresistif.

Ainsi lorsqu’une contrainte mécanique est imposée à un élément
piezorésistif, ce dernier va subir des déformations qu’il est possible
de quantifier en analysant un petit élément de volume (Figure A.5).
L’analyse qualitative qui suit s’applique dans le cas du Silicium à
structure cristalline simple avec les axes x, y et z orientés dans la
direction < 100 >.

Les trois composantes de contraintes relatives à la normale sont
donc notés σxx, σyy, σzz et les contraintes tangentielles sont notées
τxy, τxz, τzy (avec τxy=τyx, τxz=τzx et τzy=τzy).
La matrice des tenseurs s’exprime alors comme suit :

[σ] =
⎡
⎢
⎢
⎢
⎢
⎣

σxx τxy τxz
τyx σyy τyz
τzx τzy σzz

⎤
⎥
⎥
⎥
⎥
⎦

Plus généralement, les contraintes sont représentées sous la
forme d’un vecteur :

[σ] =

⎡
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎣

σ1
σ2
σ3
σ4
σ5
σ6

⎤
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎦

=

⎡
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎣

σxx
σyy
σzz
τyz
τxz
τxy

⎤
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎦

Associé aux composantes du tenseur piezorésistif (matrice [π]), on retrouve ainsi la relation
générale entre la résistivité et la contrainte (avec ρ0 la résistivité pour une contrainte nulle) [88] :

⎡
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎣

∆ρ11/ρ0
∆ρ22/ρ0
∆ρ33/ρ0
∆ρ23/ρ0
∆ρ13/ρ0
∆ρ12/ρ0

⎤
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎦

= [π] ⋅ [σ] =

⎡
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎣

π11 π12 π12 0 0 0
π12 π11 π12 0 0 0
π12 π12 π11 0 0 0
0 0 0 π44 0 0
0 0 0 0 π44 0
0 0 0 0 0 π44

⎤
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎦

⋅

⎡
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎣

σxx
σyy
σzz
τyz
τxz
τxy

⎤
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎦

Le Silicium mono cristallin connait donc depuis plusieurs années un franc succès en terme d’uti-
lisation pour la fabrication de piezorésistances. Les techniques de dopages [90] permettent d’obtenir
un facteur piezorésistif de jauge très intéressant. De plus les propriétés mécaniques et l’abondance
sur Terre en font un matériau très appréciable tant sur le plan physique que sur le plan rentabilité.

Le seul inconvénient vient du fait de sa limitation dans des applications nécessitant des opéra-
tions à fortes températures [105].
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FIGURE A.6 – Photographie d’un cap-
teur de pression utilisant une mem-
brane en PolySilicium utilisé pour la
mesure de pression cardiovasculaire
[106].

Le Silicium est un matériau qui offre de nombreux avan-
tages pour la réalisation de capteurs piezorésistifs. Cependant,
il peut présenter des aspects mécaniques intrinsèques à sa
constitution qui peuvent être plus complexes et moins appro-
priés que d’autres matériaux en terme de réalisation de cap-
teur. D’autres matériaux ont été exploités par le passé et ont
montré de très bons résultats.

Prenons le cas du PolySilicium. Plusieurs travaux compa-
rant l’influence du PolySilicium sur les performances d’un cap-
teur piezorésistif par rapport à du Silicium dans un environne-
ment changeant (température, humidité) ont permis de mettre
en évidence une nette amélioration des résultats en terme de
fiabilité et de précision [107]. D’autres études purement théo-
riques proposent une analyse sur les propriétés sur PolySili-
cium [108]-[109] notamment sur le comportement du facteur
de jauge piezorésitif en fonction de l’orientation du réseau po-
lycrystalin et de la température.

Le PolySilicium est très utilisé dans la fabrication de cap-
teurs piezorésistif [110], l’instrumentation thermique [111] ainsi que dans les circuits intégrés en
électronique et autre processeur. De nombreuses études sur les capteurs de pression à base de Poly-
Silicium ont également été réalisées [112] et ont permis de mettre en avant la non-dépendance du
facteur piezorésistif de la résistance en fonction de la température et de la concentration de dopage
en Bore [113].

Les travaux théoriques de P.J. French et de G.R. Evans sur les capteurs de pressions en PolySili-
cium, ont permis de définir plusieurs modèles mathématiques décrivant les variations des facteurs
piezorésistifs de jauge lors de contraintes dues à la présence d’un champs électrique [114] mais
également de définir des modèles analytiques pouvant prédire le comportement du coefficient de
température de la résistance et du coefficient piezorésistif de jauge en fonction de la concentration
du dopage [115]. Les capteurs de pression piezorésistifs utilisant le PolySilicium sont utilisés dans
plusieurs domaines d’applications comme la mesure de pression cardiovasculaire [106] (Figure A.6),
mais aussi dans la mesure d’une chute de pression le long d’un canal micro fluidique permettant de
déterminer la viscosité d’un fluide [19].

Les travaux de V. Mosser et al. proposent une étude large et complète sur l’utilisation du Po-
lySilicium dans les capteurs de pression [112]. Ces études mettent en avant les avantages que
présente ce matériau notamment en terme de reproductibilité de procédés technologiques, d’utili-
sation à haute température (de l’ordre de 200oC) ou encore un effet piezorésistif très intéressant et
une quasi linéarité des variations de l’offset (différence de tension mesurée en sortie de dispositif à
pression atmosphérique et à pression élevée), de résistance et de sensibilité à la pression lors d’un
changement de température.

Le PolySilicium est également utilisé dans la réalisation de jauge pour les capteurs de pression.
Il présente en effet de nombreux avantages comme une bonne contrôlabilité de l’épaisseur de la
membrane, la tolérance à une couche de diélectrique permettant une meilleure isolation et convient
pour des applications à hautes températures contrairement au Silicium mono cristallin [105].

A.2.1 Jauge de contraintes

A.2.1.1 Application du pont de Wheatstone - Positionnement des résistances

Afin de mesurer les variations de résistance, le montage électrique du pont de Wheatstone est
très généralement employé, car il permet de détecter de très faibles variations de résistances tout
en atténuant la sensibilité au bruit.
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Il est utilisé dans plusieurs types de micro capteurs tels que des capteurs de champs magné-
tiques [116], des capteurs de flux thermiques (les résistances étant alors remplacées par des ther-
mistors) [117], des viscosimètres pour des système de chromatographie [118], des magnétorhéo-
mètres qui, lorsq’ils sont soumis à un champs électromagnétique, montrent une déflection de la
membrane contrôlée par un pont de Wheatstone [119], ou encore dans des ASIC (Applicaton Speci-
fic Integrated Circuit) permettant grâce à un circuit de contrôle, de maintenir les oscillations d’un
capteur résonant [120].
En outre, de nombreux travaux de simulation à l’aide d’outils informatiques ont été réalisés, et ont
permis d’étudier le comportement de capteur de pression soumis à différentes perturbations [121]
ou encore de réaliser un modèle de pont de Wheatstone amélioré (gamme de tension réduite pour
des contraintes similaires, gamme de linéarité accrue) [122].

Dans le cas d’un pont de Wheatstone appliqué à une membrane, le positionnement des résis-
tances est crucial et a fait l’objet de plusieurs études théoriques [123] par le passé.
Prenons le cas d’une membrane de type carré avec des éléments pizeorésitifs en PolySilicium (Figure
A.7a). Lorsqu’une pression est appliquée sur la membrane, la contrainte va se répandre radialement

(a) . (b) .

FIGURE A.7 – a. : Capteur de pression utilisant un pont de Wheatstone. b. : Distribution des contraintes sur
la membrane carrée [124].

du centre vers l’extérieur comme indiqué sur la Figure A.7b. Sous l’effet de cette contrainte, le couple
de résistances R1, R4 va se déformer de façon transversale tandis que le couple de résistances R2,
R3 va se déformer de façon longitudinale.
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Toutefois, selon le matériau utilisé (Silicium ou PolySilicium), le positionnement des résistances
peut varier.
Dans le cas du Silicium, les propriétés du réseau mono cristallin sont généralement utilisées dans le
positionnement des résistances de façon à pouvoir utiliser les composantes longitudinales et trans-
versales pour déterminer les variations du pont [125] (Figure A.8).

FIGURE A.8 – Pont de Wheatstone de piezorésistances connectés à une membrane. Le positionnement des
piezorésistances se fait selon l’axe < 110 > du Silicium [125].

La relation entre les variations des résistances et les contraintes s’exprime alors par :

∆R
R

=
σx

2
(π11+π12+π44)+

σy

2
(π11+π12−π44) (A.5)

Dans le cas du PolySilicium, sa structure ne permettant pas d’observer aussi facilement qu’avec
le Silicium les variations des composantes transversales, il est plus intéressant de positionner
les quatre piezorésistances dans un configuration longitudinale, perpendiculaire aux champs de
contraintes. De cette manière les variations du pont seront relatives aux étirements et aux com-
pression des éléments piezorésistifs.
Ainsi en positionnant un couple de résistances aux bords de la membrane (étirement) et un couple
de résistances proche du centre (compression) on obtient un pont de sensibilité (Figure A.9).

A.2.1.2 Déformation d’une membrane

Lorsqu’une pression est appliquée sur le capteur, la membrane va se déformer, faisant ainsi va-
rier les éléments piezorésistifs du pont qui la constitue. Le champs de contraintes qui va s’appliquer
peut se répartir de plusieurs façons qui sont relatives à la gravure en face arrière de la membrane
lors de la fabrication du capteur.
Généralement, la face arrière est gravée sur la zone où les contraintes seront maximales, c’est à
dire là où sont positionnés les éléments piezrésistifs (Figure A.10) [126]-[79].

D’autres travaux ont été réalisés sur des membrane gravées par partie sur la face arrière et
ont permis d’observer par simulation, la répartition des contraintes sur ce type de gravure (Figure
A.11) [127].

A.2.2 Mesure de température intégrée

Lors de la réalisation de ce type de capteur, il est couramment ajouté, à proximité du pont, une
résistance en tout point similaire à celles utilisées pour la mesure différentielle. Lors des mesures,
elle ne subira aucune déformation, elle servira simplement de référence pour la mesure de tem-
pérature. En effet, les variations de températures induisent de légers changements au niveau des
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(a) . (b) .

FIGURE A.9 – a. : Vue en coupe d’un capteur de pression piezorésistif utilisant une membrane en PolySilicium.
b. : Circuit équivalent électrique du capteur [113].

FIGURE A.10 – Comportement du capteur sous l’effet d’une pression. a. : Vue du dessus. b. et c. : Vue de côté.
[79]

FIGURE A.11 – Simulation de la distribution des contraintes [127].



A.2. Matériaux adaptés aux capteurs 153

mesures. L’utilisation de cette résistance permet de comprendre l’évolution des mesures en fonction
de la température.

Plusieurs études se sont intéressées à l’impact de la température sur les variations du coefficient
en température de la résistance, de l’offset et de la sensibilité [113], les variations du signal en sortie
du capteur [128]-[112]. D’autres travaux proposent des études sur les variations du coefficient de
température de résistivité, du coefficient de température du facteur de jauge longitudinal et trans-
versal [109] dans le cas d’un capteur de pression en PolySilicium basé sur le pont de Wheatstone.
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PRINCIPE DE FONCTIONNEMENT DE LA JAUGE

PIEZORÉSISTIVE

Le principe de la jauge de contrainte (illustrée Figure B.1b) repose sur la variation des résis-
tances qui traduit, en l’occurrence, la pression appliquée sur la membrane. On rappelle Figure B.1a
le schéma électrique d’un montage en pont de Wheastone avec ses relations élémentaires :

(a) . (b) .

FIGURE B.1 – a. : Schéma électrique du pont de Wheatstone. b. : Microphotographie de la jauge de pression
totale constituée d’un pont de piezorésistances.

avec VAlim =VB −VA et Vsortie =VC −VD où VC et VD sont respectivement définies par :

VC =
VAR1+VBR2

R1+R2

VD =
VAR3+VBR4

R3+R4

La tension différentielle de sortie s’écrit alors :

Vsortie =
R2R4+R1R3

(R1+R2)(R3+R4)
⋅Valim (B.1)
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Dans le cas où un seul élément du montage est sensible, c’est à dire qu’une seule résistance (R2
par exemple) va indiquer une variation relative dR/R notée κ qui se traduit par R2 = R(1+κ), on
obtient alors en sortie Vsortie =Valim

κ

4
.

Pour le cas d’un montage à deux éléments sensibles, l’un traduisant une résistance en extension
(R(1+κ)) et l’autre une résistance en compression (R(1−κ)), la tension différentielle de sortie se
simplifie à Vsortie=Valim

κ

2
.

Enfin, le montage en pont complet où R2 = R4 = R(1+ κ) (résistances d’extension) et R1 = R3 =

R(1−κ) (résistances de compression), la tension de sortie est alors égale à Vsortie = Valimκ et dé-
livre une tension plus importante que dans les montages précédants, et permet donc d’avoir une
meilleure lecture des variations de la jauge.

Dans les montages en pont complet de capteurs de pression, les résistances sont généralement
positionnées de la même manière. Lorsqu’une pression est appliquée sur la jauge, le couple de résis-
tances R2 et R4, placé au bord de la jauge, va s’étirer tandis que le couple R1 et R3, placé au centre
de la jauge, va se retrouver en compression.
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RÉSUMÉ
Cette thèse porte sur la création et la caractérisation in situ de fluides complexes en géométrie confinée.

L’objectif est de réaliser des systèmes capables de générer et de caractériser d’un point de vue rhéologique des
fluides complexes, comme des dispersions biphasiques (émulsions, mousses), ou encore des mélanges de fluides.

Une première partie de cette thèse se concentre sur la réalisation et la modélisation d’un nouveau microgéné-
rateur permettant de créer des dispersions avec un diamètre en deçà de 10µm et un coefficient de variation
proche de 1% (performances situées à l’état de l’art).

Nous avons ensuite réalisé un microrhéomètre afin de tenter l’étude de la rhéologie de tels fluides. La carac-
térisation de ce dispositif nous a amené à employer plusieurs méthodes d’envoi contrôlé du fluide (contrôle
indépendant du débit ou de la pression), ainsi que l’utilisation de plusieurs types de fluides (Newtoniens et non
Newtoniens) révélant des résultats en adéquation avec nos attentes théoriques. Cette étude nous a également
amené à utiliser un micromélangeur dans le but de générer des fluides à viscosités variables que nous avons
mesuré à l’aide du microrhéomètre. Cela nous a permis de vérifier rapidement, dans une expérience de type
high-throughput, des résultats obtenus par des tiers avec des moyens classiques de laboratoire, publiés dans
la littérature. Le système que nous avons développé se rend extrêmement utile à l’étude des viscosités des
mélanges de fluides dissimilaires, offrant un outil versatile à ce champs de recherche qui reste essentiellement
empirique.

Enfin, nous avons réalisé un nouveau type de microrhéomètre pourvu d’un générateur de fluides complexes
intégré. Les travaux réalisés sur cette première version ont permis d’optimiser la géométrie et de définir des
procédés fiables de fabrication, ce qui ouvrira des perspectives très intéressantes dans un avenir proche, afin
de réaliser des systèmes complètement intégrés pour l’étude des dispersions de différents types.

MOTS-CLES : Microfluidique, géométrie confinée, systèmes intégrés, MEMS, micromélangeur, microgénéra-
teur, mousse, émulsion, fluides complexes, viscosité de mélange, rhéologie

ABSTRACT
This thesis focuses on the creation and characterization in situ of complex fluids in confined geometry. The

aim is to build systems capable of generating and characterizing complex fluids, such as biphasic dispersions
(emulsions, foams), or fluids mixtures.

The first part of this thesis focuses on the modeling and implementation of a new microgenerator to create
dispersions with a diameter below 10 mum and with a coefficient of variation close to 1% (state of the art).

Then we fabricated a microrheometer to study the rheology of such fluids. The characterization of this device
led us to use several methods of sending controlled fluid (independent control of flow or pressure), and the
use of several types of fluids (Newtonian and non-Newtonian) revealed results in line with our theoretical
expectations. This study also led us to use a micromixer in order to generate variables viscosities fluid that
we measured using microrheometer. This allowed us to quickly check in a high-throughput experience, results
obtained by others with conventional fashion published in the literature. The system we have developed will
make it extremely useful for the study of the viscosities of dissimilar fluids mixtures, offering a versatile tool
in this field of research remains largely empirical.

Finally, we realized a new type of microrheometer equipped with an integrated complex fluids generator. Work
carried out on this first version have optimized the geometry and define reliable methods of manufacture,
which opens exciting prospects in the near future in order to achieve fully integrated systems for the study of
different dispersions types.

KEY-WORDS : Microfluidcs, confined geometry, integrated systems, MEMS, micromixer, microgenerator, foam,
emulsion, complex fluids, mixing viscosity, rheology
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