N

N

Une méthode pour mesurer, au sol, la diffusion
d’impureté dans les métaux liquides
Valéry Botton

» To cite this version:

Valéry Botton. Une méthode pour mesurer, au sol, la diffusion d’impureté dans les métaux liquides.
Electromagnétisme. INSTITUT NATIONAL POLYTECHNIQUE DE GRENOBLE, 2001. Francais.
NNT: . tel-01331650

HAL Id: tel-01331650
https://hal.science/tel-01331650

Submitted on 29 Jun 2016

HAL is a multi-disciplinary open access L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
archive for the deposit and dissemination of sci- destinée au dépot et a la diffusion de documents
entific research documents, whether they are pub- scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
lished or not. The documents may come from émanant des établissements d’enseignement et de
teaching and research institutions in France or recherche francais ou étrangers, des laboratoires
abroad, or from public or private research centers. publics ou privés.


https://hal.science/tel-01331650
https://hal.archives-ouvertes.fr

INSTITUT NATIONAL POLYTECHNIQUE DE GRENOBLE

N° attribué par la bibliothéque

THESE

pour obtenir le grade de
DOCTEUR DE L'INPG
Spécialité : Mécanique des fluides et transferts.

présentée et soutenue publiguement

par
Valéry Botton

le 12 Octobre 2001.

Une méthod e pour mesurer, au sol, la diffusion d'impureté
dans les métaux liquides.

Directeur de thése: René Moreau

JURY
M. J-J. Favier , Président
M. G. Frohberg , Rapporteur
M. D. Gobin , Rapporteur
M. R. Moreau , Directeur de thése
M. P. Lehmann , Co-encadrant
M. T. Alboussiere , Examinateur

Thése préparée au laboratoire EPM-Madylam,
dansle calre de I'émole doctorale "Mécanique € énergétique”.



Une méthod e pour mesurer, au sol, la diffusion d'impureté
dans les métaux liquides.

Malgré leur importance pour la physique de la phase liquide & la modéli sation des phénomeénes de solidification,
les coefficients de diffusion dans les métaux et semi-conducteurs liquides sont encore mal connus. La dispersion
observée dans les mesures de diffusion atteint fréquemment 30% pour un méme expérimentateur et peut
dépaser 1006 quand plusieurs auteurs ont comparés. C'est que la cmnvedion naturelle est difficilement
évitable dans les expériences us gravité normale, notamment & haute température ou il est difficile d'établir un
champ de température uniforme. Cette convedion augmente atificiellement le transport, ce qui peut mener a une
surestimation du coefficient de diffusion. L'éablissement de mesures en microgravité, ou la wnvedion raturelle
est fortement réduite, permet d'obtenir des valeurs plus fiables, mais & un co(t éevé. Une nouvelle méthode au
sol est proposéeici, basée sur |'établissement et la modélisation d'un émulement de cnvedion naturelle bien
maitrisé & freiné al'aide d'un champ magnétique permanent. Testée sur la mesure de diffusion de Bi ou In a
I'état d'impureté dans Sn, cette méthode permet de retrouver les valeurs mesurées en microgravité; elle et donc
prometteuse.

Mots clefs: mesure de diffusion, métaux liquides, convedion thermosultale, Magnétohydrodynamique.

A ground based method for impurity diffusion measurement
in liquid metals

Thoughthey are key data for physics of liquids and for the modelisation of solidification, diffusion coefficients
in liquids are still badly known. A strong scattering is observed in the experimental data of the literature.
Diffusive fluxes are indeed so small that even very weak convedive levels sgnificantly affect the transport
during diffusion experiments. Under normal gravity, the origin of convedion is mainly thermosolutal, espedally
at high temperatures where it is difficult to perform good isotherma conditions. This convection artificialy
increases the mixing and often leals to an overestimate of the diffusivity. Space &periments are, till now, the
best way to get rid of this effect. We propose here anew ground based method. Its principle is to creae awell
define velocity field and to tale its transport into acount by an analytical model. A steady magnetic field is used
to control the cnvedive motion. Successful experiments have been conducted on impurity diffusion of In and
Biin Sn.

Keywords: diffusivity measurements, liquid metal's, thermosolutal convedion, magnetohydrodynamics.
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Lettreslatines
B,B  Champ magrétique d sonintensité.

Concentration en soluté, sa moyenne € sa
fluctuation dans la sedion droite :

C CynC normalisées entre 0 et 1.

C, Co, C1 exprimées en %W.

Crrax Concentration maximale du
profil.

D Diffusivité solutale,

Dest Diffusivité eff ective,
Dap  Diffusivité gpparente.

f Fonction quel conque ou choisie
arbitrairement.

E Energie d' activation.

a9 Vedeur gravité d son intensité.

H Diamétre du tube capill aire.

i Radne de |’ unité.

N Densité de murants (vecteurs et son
intensité).

k Constante adéterminer pour chaque

application.

Coefficient de partage.

Epais=ur d'un disgue de la cdlule.

Temps éooulé depuis lamise en contadt
voir nombres aans dimension.

q4~+ 5 — =

Champ de vitesse @ sa composante longitudinale :
U,U Réduitesal’aidede v/H,
u,u dimensionnell es.

Abscisses le long du tube caill aire :

X réduitesal’aidedel,

X vedeur unitaire,

X dimensionnelles.

Xo Décdage entre abscisse théorique &
expérimentale.

Coordonnées transverses :

YetZ réduitespar H,

y etz vedeursunitares, (y est verticd)

yetz dimensionnelles.

L ettres grecques

a Fadeur d’ gjustement a Ha modéré.

ar Diffusivité thermique.

B., Br  Coefficients d’expansion solutale &
d’expansion thermique.

X Estimateur de la dispersion.

Nomenclature.

y = (Fg/2)" voir Nombres sans dimensions.

Etendue du profil de concentration :

A réduite par L, (Cf autres ymboles)
o dimensionnelle (idem).

n = XI(3%0)" intermédiaire de cacul.
K = (4rDt) ™1 nombre utile de

mesures de concentration.

¢ Potentiel éledrique.

Y Viscosité dnématique du fluide.

6 Température.

o} Densité du fluide.

> Symboalise la sedion droite ou ure
somme discréte (suivant le mntexte).

g Conductivité dedrique du fluide,

(sauf chapitre 4).
Owm Ecat type de M.
Tempst réduit par D/L2,
w Pulsation.

~

Nombr es sans dimension

Fg = wH?D Fréquence

Gr =gOp HYpV? Nombres de Grashof,
Grs=gB.Acy/L HYV*  Grashof solutal,
Grr=gBrAGIL HYV* et Grashof thermique.

Nombre de Hartmann.
Nombre de Schmidt.

Ha = (a/pv)? BH
S =v/D

S =qGr&/Ha?
T =a GriS/Ha?

Autres symboles

OM/M  Incertitude sur une grandeur M.
0? Lapladen (jamais noté A).
0z Lapladen sur la section droite.

o} Opérateur symboalique: Aj'uest la
solution del' équatiori]Z f =uavec
of/on = 0 sur les parois et f de moyenne
nulle sur la sedion.

AGIL  Gradient longitudinal de température.

Acy Hauteur de la marche de @ncentration

initiale.

O Signeinfini.
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Avant-propos.

Avant-propos.

Lestravaux de Fourier sur la conduction de la dhaleur et sa formulation mathématique dans La
théorie andytique de la chaleur datent du début du XI1X'®™ siéde. C'est au milieu du X1X'*™
que Fick applique cete formulation au transport de masse par diffusion. On pourrait croire
gu'apres 150 ans, en ce début de troisieme mill énaire, la plupart des diffusivités dans les
liquides usuels rait connue avec prédsion. Mais malgré |’ apparente simplicité de la loi de
Fick et I utilisation répandue de bon nombre d' alli ages métalli ques, force et de mnstater que
les diffusivités lutales dans les métaux liquides ont extrémement mal conrues. La méme
remarque doit étre faite sur les emi-conducteurs, apparus certes plus réemment, mais sur
lesquels ont porté d'importants efforts de recherche. Le bilan des mesures de diffusivité de
|"arsenic dans le gallium, proposé par Koesder (1990), reproduit sur la figure 1, en donne un
exemple flagrant.

10 T T T T T T ]
8 a
° aa o ® KML (1988)
8 a © Nevikii {1901}
- O Gorokhav {15841
o i ® Boninov (1972)
o @ el © Rode (19731
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[=) o
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01 7
1000 800 600 T(O)
001 — 1 . " —l e . - i ;
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/7 (103K

Abbildung 38: Literaturdaten zur Diffusion vor As in Ga

Figure 1: Bilan des mesures expérimentales de wefficients de diffusion de
I"arsenic dans le gallium, d’aprés Koesder (1990. La dispersion est telle que,
pour une température donnée (en abscisse), une édele logarithmique et
nécessaire pour représenter les mesures effeduées au cours du dernier quart du
XX'"" géde.

Les besoins de valeurs prédses et slres est pourtant certain. Les diffusivités en phase liquide,
notées D tout au long de cemémoire, sont des coefficients thermophysiques entrant en jeu dans
les procédés métallurgiques au méme titre que la mnductivité thermique, la densité ou la
cgoadté cdorifique. Lors de la solidificaion d’'un dliage liquide, D conditionne les
phénoménes de transport de masse apetite édelle, prés de I'interface etre phase solide €
phase liquide d joue dnsi sur la cmpasition du solide obtenu. D’ autre part, d’ un point de vue
fondamental, les physiciens voulant améliorer la mmpréhension de la phase liquide utili sent
les variations de D aveclatempérature pour tester leurs modéles de métaux liquides.

A I’heure ou I'ingénieur, I"étudiant et parfois méme le chercheur, pensent pouvoir ouvrir un
livre @ faire confiance aix coefficients qu'ils y trouvent, il peut paraitre choquant gu’ une telle
dispersion subsiste dans les domées expérimentales. Le but de cdte thése est non seulement de
mieux comprendre I’ origine de cdte dispersion mais aussi d'apparter une nouvelle solution
pour laréduire, en uili sant le champ magnétique.
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Avant-propos.

Le principe de ces expériences est pourtant d’ une simplicité déooncertante : on met en contad
deux fluides a un instant préds dans un tube de petit diamétre. On espére ans que les
mouvements maaoscopiques dans le fluides sront négligeables et que leur mélange se fera
par diffusion, de maniére mono-dimensionnelle ; aprés un temps t, on analyse la cmompaosition
du mélange obtenu, en général solidifié, pour mesurer lalongueur, J, sur laquelle la diffusion a
eu lieu. Comme les diffusivités dans les métaux liquides ont extrémement faibles, de I’ ordre
de 10° m?/s, pour que la longueur & soit de I'ordre du centimétre, le mélange prend
typiquement un temps &/D ~ 10°s, soit un peu plus d une journée Pour que le transport
convedif soit négligeable par rappat a la diffusion, I’ordre de grandeur des vitesss, U, doit
étre suffisamment faible pour que la cndition Ut << & soit vérifiée soit ici U << 107 m/s. La
considération de ces ordres de grandeur permet de voir que des mouvements peu intenses
peuvent conduire aune palution significaive de la mesure. Un de nos postulats est que la
convedion résiduell e, en général négligéedans les expériences de mesure de diffusivités, y est
en rédité souvent significative. On mesure dans ce c@ un coefficient apparent, Dapp
systématiquement plus grand que le wefficient vrai de diffusion, D. Une idée-clef de cetravail
est quil est quasi-impossible d obtenir sur terre des niveaux de nvedion suffisamment
faibles. On préférera donc contréler, organiser les mouvements du liquide ¢ utiliser la cgadté
d’un champ magnétique plus ou moins intense afreiner plus ou moins cette onvedion. Notre
méthode s appuie dnsi sur la Magnétohydrodynamique (MHD, en abrégé) des métaux li quides,
et nous la désignerons par méthode MHD.

La posshilité de place des expériences de diffusion en orbite aitour de la Terre permet de
réduire la gravité d’un fageur 10* & 10°% le transport par convedion returelle est aors
vraisemblablement négligeable. C'est la technique la plus fiable aduellement utilisée pour
mesurer des diffusivités. Le @0t d’'une expérience spatiale n’a é/idemment rien de commun
avec céui d'une expérience al sol, et il est rare qu' ele soit répétée pour tester sa
reproductibilit é. De plus, la omnvedion peut avoir d’autres origines que la gravité résiduell e,
tels que les vibrations ou la @nvection Marangoni. Le CNES, Centre National d Etudes
Spatiales, qui participe au financement d’ une partie de ces expériences, a aussi pour misson de
vérifier leur pertinence & dans quelle mesure on ne peut obtenir au sol des résultats équivalents
aux leurs; c'est dans ce calre qu'il afinancéles expériences présentées dans ce mémoire.

Ce travail de recherche a éé mené en aternant périodes d'expérimentation et périodes de
compréhension des résultats et de modélisation. Ces derniéres ont non seulement permis
d’affiner les modeles existant de maniére abien déaire les expériences eff ectuées mais auss a
concevoair le plan d’ expérimentations ultérieures. Les publicaions relatives a ceprogramme de
recherche — avant ou apres cette thése — reflétent bien entendu ce cheminement. C'est ainsi que
deux dispositifs de mesure différents ont été utilisés. Nous pensons que cdte gproche apermis
d'arriver a une description satisfaisante des phénoménes de transport par convedion raturelle
dans les expériences de diffusion ainsi qu'a la mise au paint d'une méhode de mesure qui
fonctionre.

Le premier chapitre présente alafois les enjeux liés a la mesure de diffusivités et le mntexte
international dans lequel prend placenotre programme de recherche. L' intérét et la difficulté
d' effeduer cette mesure au sol sont mis en évidence, cequi justifie donc cetravail de thése.

Les outils théoriques nécessaires a I'analyse d' une expérience de diffusion en présence de
convedion sont présentés au deuxiéme dapitre. La limite entre les modéles développés avant
cette these ou par d'autres équipes et les apparts effedués dans le calre de cdte thése y est
rendue auss explicite que posshle. C' est au coursde ce bapitrequ  est exposé le principe de la
méthode MHD de mesure de diffusivité.

Les installations expérimentales utilisées pour mettre en cauvre la méhode MHD sont
présentées au chapitre 3. Deux dispaositifs s sont en particulier succédés, I’ un congu avant cette
thése, I'autre pendant. Bien qu'assez similaires a des dispositifs classiques de mesure de
diffusion, ils comportent plusieurs innovations, liées ou non a I'utilisation d'un champ
magnétique ; leurs pédficités par rappat a des dispositifs classques ©nt donc mises en
évidence
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Avant-propos.

Une expérience de diffusion produit des échantill ons métalli ques que I’ on analyse de maniere a
déterminer le profil de mncentration moyenne le long du tube capillaire dans lequel on a
effectué I’ expérience. Le passage de ceprofil al’ obtention du coefficient de diffusion est donc
une éape importante de la démarche. Un chapitre est consaaé a céte dape @ al’ estimation de
I"incertitude qu'il génére en ce qui concerne la valeur du coefficient de diffusion. La majeure
partie des considérations faites dans ce dapitre s appliquent aux expériences de diffusion
classques; elles s appuient toutefois sur les expériences effectuées durant la thése dés qu'il

sagit d'utiliser ou de donner des valeurs numériques. |l sagit certes de définir les barres
d’erreurs a mettre aitour des points expérimentaux présentés dans ce mémoire, mais surtout
d'estimer I'incertitude optimale que I'on peut espérer d'une mesure de diffusivité & les
conditions us lesquell es ell e peut étre obtenue.

Le dnquiéme chapitre est ensuite mnsaaé aix résultats expérimentaux obtenus pendant cette
thése. Le but de ces expériences est de valider les modéles présentés aux chapitre 2 et de
démontrer qu'il est possble de mesurer des diffusivités a I'aide de la méthode MHD. Les
tendances suivies par nos résultats y sont donc comparées aux prédictions des modéles du
chapitre 1; les valeurs de diffusivités mesurées nt, elles, comparées a des valeurs obtenues
lors d’ expériences en microgravité.

Le sixieme chapitre concerne un modéle déaivant I'influence d’un écoulement oscillant dans
une expérience de diffusion sur le résultat de la mesure. L’ éooulement en question peut étre
produit par un accéération oscill ante orthogonale au tube capill aire ; cetype d’ accéération est
présent a bord des stellites et stations gatiales. Ce chapitre permet d' une part d' assoir la
validité des expériences gatiales auxquelles nous comparons nos résultats expérimentaux; il
donne d' autres part une extension du modéle présenté au chapitre 2. L' approche anaytique
utilisée pour interpréter nos expériences a donc une grande généraité. Elle peut auss étre
utiliséepour déaire des expériences de diffusion en présence de mnvedion Marangoni.

La conclusion de cemémoire permet enfin de faire le bilan sur le travail effedué durant cette

thése d, a la lumiére des cing premiers chapitres, sur la faisabilité de la méthode MHD de
mesure de diffusivités.

13



14

Avant-propos.



Chapitre 1. D’ou vient le programme EURIDICE.

Chapitre 1

D’ou vient le programme EURIDICE.

Lathéese présentéedans ce mémoire s'inscrit dans le calre d' un programme de recherche mené
en collaboration entre les équipes du Madylam (R. Moreau, P. Lehmann, R. Bolcao et

V. Botton), du CEREM au sein du CEA Grenoble (J-P. Garandet) et de I'université de

Cambridge (T. Alboussiere & D. Madean). Elle poursuit les efforts qui ont permis la mise au

point d'un modele analytique (Alboussiere et al (1997)) et d'un dispositif expérimental

(Lehmann et al (1999) baptise Euridice (Experimental Unit for Reseach In Diffusion;

Influence of Convedion Estimation). L’extension de ce nom du dispositif au programme

expérimental dans n ensemble nous parait naturell e,

Le but de cepremier chapitre est de replace |e programme EURIDICE dans le montexte de la
recherche internationale. Nous y présentons donc un bilan des travaux significatifs récents en
matiére de mesure de diffusion, présenter lesidées qui ont précélé ceprogramme & montrer sa
pertinence

La premiére raison d’ étre du programme EURIDICE est I'importante dispersion expérimentale
des mesures de diffusion dans les métaux liquides. Bien qu' ell e soit souvent considérée @mme
un fait aaquis, nous essaierons d’en domer un apercu auss neutre que possble ai cours de ce
chapitre.

Les deux premiéres parties du chapitre expliquent plus prédsément que céa n' a éé fait en
avant-propcs pourquoi et comment I’on mesure des diffusivités lutales. La troisieme partie
établit un bilan des efforts faits pour comprendre ¢ réduire le transport par convedion dans les
expériences de diffusion. L’introduction du champ magnétigue dans le domaine des
expériences de diffusion est présentée dans la partie 4. La dnquiéme partie déait plus
prédsément le point de départ du programme EURIDICE.

1 POURQUOI MESURER DES COEFFICIENTS DE DIFFUSION.

Le simple fait que I'on connaisse mal un coefficient physique justifie déja, de fait, que I’on
essae de le mesurer. Néanmoins, cette partie apour but de mettre en évidence, et si posshle
d'illustrer par des exemples, quelques points préds pour lesquels la mnnaissance de D est
cruciale.

1.1 Importancedeladiffusion dansles problemes de solidification.

Lorsqu'on élabore un aliage métalique ou semi-conducteur a partir d’'un mélange de
matériaux fondus, ses propriétés physiques (éledriques, mécaiiques, ou autres) dépendent
diredement de sa ompasition. Ladifficulté, d’ unpoint de vue « procédé » provient du fait que
lorsqu’on solidifie un mélange, binaire par exemple, le solide qui se forme n'a pas la méme
composition que le liquide initial. Pour une température donnég les compasitions des phases
liquide & solide al’ équili bre thermodynamique sont domées par le diagramme de phase.

Ainsi, méme s I'on part d'un liquide de mmposition homogeéne, la solidificaion d'une
parcedle de fluide modifie la mmposition du liquide ewironnant: cdui-ci senrichit ou
S'appauvrit en soluté s le solide formé est respedivement plus pauvre ou plus riche que le
fluide de départ. 1l existe donc forcément des variations de compaosition. Pour modéliser la
solidificaion, il est par conséquent nécessaire de modéliser le transport de soluté (et cdui de
chaleur). On s' intérese d-dessus a la modélisation du transport dans le liquide. Ce dernier

s opére non seulement sous |I' effet de la diffusion, ¢' est a dire du mouvement au niveau
moléaulaire, mais aussi sous celui de la mnvedion, mouvement maaoscopique du fluide.
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Chapitre 1. D’ou vient le programme EURIDICE.

Approche analytique de la soli difi cation.

Le wefficient de diffusion a I'état liquide joue un réle important dans la théorie de la
solidification.

La solidification dirigée onsiste asolidifier progressvement un barreau a partir d'un alli age
liquide, en le déplacant dans un gadient thermique, du chaud vers le froid. La forme de
I'interfacesolide/liquide, ou front de solidification, dépend notamment de la vitesse alaguelle
on tire I' échantillon & base vitese le front est plan, et se déstabilise vers une structure
cdlulaire pour une vitess de tirage diredement propartionnelle aD. La prédsion aveclaquelle
on prédit cette vitese aitique est donc forcément supérieure ou égale a cdie aveclaguelleon a
mesuré D. Le programme spatial Mephisto a permis de comparer les mesures expérimentales
de cate vitese aitique en I'absence de mnvedion avec sa prédiction théorique, pour un
aliage dain-bismuth. Un écat de 10 a 30% a é¢é observé (Lehmann (1996); Boutet (1999)) et
reste inexpliqué. Puisgue nous nous intéressons dans cete these ala diffusivité du bismuth
dans |’ étain, nous reviendrons sur ce point au chapitre 4.

Un deuxieme exemple est donné par la description d'un alli age, lorsque, solidifié, il présente
une structure dendritique. L’espacement entre deux dendrites successives, ou espacement
primaire, est propartionnelle aD'*, et le rayon de curbure de la pointe de la dendrite est
proportionnelle aD'?. Les exposants de ces lois ont faibles ; elles ont donc moins nsiblesa
laprédsion sur D que I'est la vitese aitique. Toutefois ces prévisions peuvent servir de tests
pour les théories de la aoissnce des dendrites € solidifiant. L'espacement entre deux
branches sondaires suit, lui, une loi en D'?; cette grandeur est souvent utiliséed' un point de
vue pratique pour mesurer la vitesse locde de solidification.

En conclusion, ces exemples montrent que la diffusivité solutale intervient auss bien dans la
séledion du type de microstructure de I'aliage solidifié (Dupouwy et al (1997) que dans |
description détaillée Bien que les lois impliquées ient plus ou moins ensibles a la
diffusivité, des valeurs prédses de diffusivité seront utiles auss bien a des fins théoriques
qu’ appliquées.

Smulation numérique de la soli difi cation.

Lasolidificaion de pieces de fonderie et parfois sSmulée al’aide de ades numériques tels que
PROCAST, TRIMOS, ou SOLID ne faisant pas intervenir le wefficient de diffusion. En effet,
puisque ce oefficient de diffusion est particuliérement faible (10° m?s), le transport par
convedion est globalement prédominant. Les vitesses dans la zone péteuse sont typiquement
de 10“ mVs, et on Sintéresse en général & des piéces de plusieurs centimétres; le temps
caradéristique de transport par convedion a cete &helle et donc de I’ ordre de la minute dors
que céui du transport diffusif de soluté est de I’ ordre de lajournée!

Le probléme est que la présence de défauts de petite taille peut avoir des conséquences
importantes, alant jusgu’ ala rupture prématuréedes pieces obtenues. On cherche donc de plus
en plus a simuler la structure apetite édelle, comme les canaux ségrégés (freckles) ou les
cristaux en mouvement dans le bain liquide. Pour une éhelle de I'ordre du dixieme de
millimétre, les temps caradéristiques de transports deviennent 1 seconde pour la mnvedion et
10 secondes pour la diffusion. Méme si |e transport convedif reste de premier ordre, il devient
plus délica de négliger les effets de la diffusion.

La figure 1.1, isue de Medina (2000, montre deux simulations d’un méme probléme de
solidificaion, obtenues a I’aide de deux codes différents. La diffusivité solutale est prise en
compte dans le wde FHP, alors qu'elle ne I'est pas dans le @wde SOLID. La différence
flagrante, entre les deux résultats n'est pour I'instant pas expliquée; parmi les causes possibles
avancées par Medina (formulation du probléme, discrétisation, etc.), figure le rdle de la
diffusion dansleliquide.
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Les codes devenant de plus en plus performants, les smulations de plus en plus fines et les
exigences de plus en plus fortes, la prise en compte de la diffusion devrait nécessiter des
valeurs fiables de diffusivités olutales.

g

(a) Code FHP (b) Code Solid

Figure 1.1: Comparaison entre les smulations numériques de la solidification d’'un
alliage binaire al’aide des codes FHP et SOLID, issue de M edina (2000). La solidification
opére du bas vers le haut. Les grandeurs représentées ont la concentration en soluté @
les isovaleurs de la fraction solide. Medina évoque plusieurs causes (formulation du
probleme, schéma numérique, ..). L' absence de modélisation de la diffusion dans le mde
SOLID en fait partie.

1.2 Prévoir lesdiffusivités: un test desthéoriesdela phaseliquide.

Ladescription des liquides et de leur propriétés physiques présente de grandes difficultés. Dans
les gazlesliaisons entre les particules ont faibles, ce qui fadlit e leur description par la théorie
cinétique des gaz Dans les lides, au contraire, elles ont fortes ce qui fadlite auss leur
description, par exemple par des gructures cristallines. Le ca des liquides est intermédiaire ca
les particules ©nt mohiles, mais chacune d'entre dles est liée aun gand nombre de ses
voisines, diredes ou indiredes, par des liaisons de différents types. Plusieurs modéles
concurrents propcsent des expresgons différentes des coefficients d’auto-diffusion et de
diffusion solutale (lida & Guthrie (1988). La dépendance de D avec la température, notée 6
dans tout ce mémoire, représente un des tests pour ces théories. Parmi les lois prévues, une loi
en k6 2 et ure loi de type Arrhenius, c'est a dire e ke®°, semblent de bons candidats
(Malmejac @ Frohberg (1987)). Pour discriminer |I'une ou I’ autre de ces lais, et choisir ainsi le
modele le plus vraisemblable, des valeurs prédses de diffusivité sont nécessaires.

Un exemple ancret peut étre trouvé dans |’ article de Brauer et Miller-Vogt (1998 concernant
la diffusion de I'auminium dans le gallium. Deux modéles y sont mis en concurrence aprées
gjustement a5 pants expérimentaux :

- D(6)= Dy €™ avecDy=3.3 10° m¥s et E = 8600Jmol,

- D(6)=Do+k#, avecDe=1.2 10° n¥/set k = 1.1 10™ m2K2.s™.
Dans la gamme de températures considérée c'est a dire entre 130°C a 800 °C, I'écat relatif
maximal entre ces deux lois est de I’ ordre de 5%. On ne saurait donc choisir un modéle plutét
gqu’'unautre en I’ absence de mesures de prédsion supérieure a5%.
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Dire que les métaux liquides répondent tous a une ou |'autre de ceslois, qu'il ne resterait plus
gu'a sélectionner par I’ expérience serait bien entendu simpliste. Non seulement I’ existence de
plusieurs « classes » de liquides, certaines slivant par exemple une loi d' Arrhenius, d autres
ure loi en puissance, est probable, mais cetains liquides nt soupconnés de subir un
changement de structure, autour d'une température seuil, les faisant passer pour ains dire
d'une loi D(6) aune aitre (Foster et Reynik (1973). Un grand nombre de mesures fiables de
diffusivité, pour différents matériaux et sur de larges gammes de température, est donc crucial
pour une meill eure cmpréhension de la phase liquide.

Le but de la présente thése n’est pas d étudier la validité de I’ une ou I’ autre de ceslois, mais de
mettre au point un outil d'investigation, la méthode MHD de mesure de diffusivités, qui pourra
ensuite @re utili séepour cegenre d' étude. Dans ce mémoire, lorsque le besoin d’ extrapaler une
valeur de diffusivité d' une température aune autre (peu éoignée se fera sentir, laloi choisie
sera cdle en k&% La vraissemblance d' une telle dépendance dans le ca des allli ages a base
d' étain est soutenue par I' étude expérimentale de Frohbeegjal (1995).

2.  TECHNIQUESDE MESURESDE DIFFUSIVITES.

Ce paragraphe apour but de présenter les techniques classiques de mesure de diffusivité dans
les métaux li quides; ces techniques peuvent auss bien étre utilisées dans |’ espacequ’ au sol. On
ne s'intérese qu' aux mesures diredes de diffusivité, qui consistent a faire diffuser un matériau
dans un autre & a cmparer sa répartition a une solution de la loi de Fick. Ces mesures nt a
oppcser a des mesures de type indired, comme cdles par diffusion de neutron, qui s appuient
sur d'autres modéles que laloi de Fick pour paser d'une mesure al niveau microscopique, a
une valeur maaoscopique de diffusivité.

Remarquons qu' une des difficultés présentées par les métaux liquides est que, contrairement a
de nombreux liquides aqueux, ils nt opagues; les diagnostics optiques nt donc interdits
dans leur cas. Le champ de concentration est la plupart du temps mesuré par analyse chimique
aprés lidificaion en fin d' expérience; un suivi en temps réd est parfois rendu possble, pour
certains matériaux, par |’ utilisation de radio-isotopes.

a b C d

Figure 1.2 : Représentation schématique de quatre variantes d'expériences de
diffusion en tubes capill aires.

a) Capill aire en réservoir, b) capillaire long,

¢) capill aire semi-infini, d) cdlule de dsaill ement.

2.1 Mesuresau sein detubes capillaires.

Ces mesures consistent a laisser le muple de diffusion se mélanger dans un tube capill aire. On
seplaceadansle ca ou la situation initiale est d’avoir d’ une part un alli age (solvant + soluté)
et d'autre part du métal pur, plutdt que deux métaux purs. Généralement le diamétre du tube est
de quelques millimétres, sa longueur est de plusieurs centimétres. Le choix de cetype de
géométrie est basée sur deux raisons: d'une part I'intention de limiter la convection par
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I"utilisation d'une cavité de faible diamétre, d' autre part la volonté de s approcher d'un
transport monodimensionnel, pour lequel les lutions de la loi de Fick sont simples. Dans
cete gproximation 1D, la variable transportée et la cncentration moyenne sur la sedion du
cepill aire.

Capill aire en réservair.

Cette méthode est utilisée par exemple par Ma @ Swalin (1960 pour la diffusion de divers
métaux (Al, Zn, Ag, Cu, Ni) dans I'&ain liquide. Le principe et de place I'aliage dans un
tube caill aire, dont une extrémité et bouchég et que I’ on plonge intégralement dans un bain
de solvant. Aprés une cetaine durée de mélange, on sort le tube caillaire @ on anayse la
composition de son contenu. Le bain liquide est parfois brase de maniére a maintenir une
composition aussi constante que posshle al’entrée du capillaire. On peut objeder a cdte
méthode que les conditions de transport a I'extrémité du capill aire ne sont pas fadles a
modéliser, que ce soit avec ou sans brasssge du bain liquide. Foster and Reynik (1973
proposent une méthode de rredion des mesures donnant en pratique pour leurs mesures sur
I’autodiffusion de I'étain un rappat de I'ordre de 3 sur le wefficient de diffusion. Cette
derniére manipulation placeleurs points expérimentaux bien en dessous des valeurs mesurées
auparavant (voir triangles pleins de la figure 1.3). Khark’hov et al (1971 appliquent cette
méthode ala mesure de diffusivité dans I'étain, a laquelle nous nous intéressons dans cette
thése; leurs mesures ont reportées dans le tableau 1.1 et tracés s la figure 1.4 qui
I" accompagne.
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Figure 1.3: Bilan des données d’auto-diffusion dans I'indium par Jalbert et al
(19%8a).

Capill airelong

Le tube caillaire est ici rempli pour moitié d'aliage &€ moitié de métal pur. L’expérience
débute, alors que I'ensemble est a ' état solide, par une rapide dévation en température pour
fondre les métaux et atteindre la température nominale de I’ expérience. Aprés la duréedésirég
une trempe permet de figer le profil de concentration. Il est ensuite nécessaire de @uper
I’ échantill on obtenu pour en effecuer I’ analyse chimique.

L'intérét de cdte méthode et sa relative simplicité; pour des applications particuliéres telles
que les expériences en gavité réduite ou sous champ magnétique intense, des dispasitifs
particuli érement compads peuvent étre concus. La définition d'une condition initiale daire est
délicae ca les deux métaux sont en contad durant la phase de mise en chauffe. De méme,
aprés |’ expérience la diffusion &I’ état solide reste posshble; bien que trés lent, ce phénomene
peut devenir mesurable dans le ca& de trés long délais entre la fin de I’ expérience ¢ I'analyse
chimique cmme c'est parfois le ca& pour les expériences gatiales. Outre la difficulté
technique de préparation des échantill ons de maniére a aoir une interfacebien définie @ sans
surfacelibre, une dtention particuliére doit étre portée aix phénomeénes de changement de
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volume ala fusion. D’une part ce dangement de volume doit étre cmmpensé pour ne laisser
aucune surface libre une fois I'édhantillon liquéfié, ce qui pourrait donner lieu a de la
convedion Marangoni, d’autre part, les mouvements générés par ce dangement de volume
peuvent crég un transport convedif additionnel. La ségrégation lors de la solidificaion de

| aliage pose dle aussi probléme puisqu elle modifie le profil de oncentration dans
I' échantill on.

Frohberg et al (1995) utilisent cette méthode lors de la mission spatiale D2 paur des
expériences d'autodiffusion (Pb, Sb et In) et de diffusion d'impureté de I'indium dans I’ é&ain
puis de I'étain dans indium. L’incertitude estimée par ces auteurs est de 1.7% pour les
coefficients d autodiffusion et de 4% pour ceux de diffusion d'impureté. La pollution de
I’expérience par de la mnvedion est soupconnée Les valeurs mesurées pour la diffusion de
I'indium dans I’ étain, qui nous concernent particuli érement, sont comparées a cdl es obtenues
par Khark’ hov et al (1971) dansletableau 1.1.

Frohberg et al (1995) Khark’hov et al (1977
température (°C) D (10°m?/s) température (°C) D (10°m?/s)
350 4.18+/-0.18 300 3.79+/-0.34
500 5.93+/-0.26 500 6.6+/-0.65
650 8.39+/-0.35 700 10.65+/-0.65
800 10.4+/-0.46 900 184+/-1.1
950 12.5+/-0.52 1100 324+/-3.3
1050 15.7+/-0.63 1300 67.2+/-5.9

Tableau 1.1 et Figure 1.4 : M esures comparées de la diffusivité d’In dans Sn par Kar' kov
etal (1971) et Frohberg et al (1995).
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Le fait que les diffusivités mesurées par Kar' kov et a (1971) croisent plus rapidement que
cdles mesurées par Frohberg et a (1995) peut vraisemblablement étre atribué ala présence
dans leur expérience de mnvedion non prise en compte. La loi de dépendance proposée par
Frohberg et al suite & cs expériences est : D = (8 10™ & + 1.1 10% m%s, ol 6 est la
température en Kelvin.

Capill aire semi-infini et suivi en temps réd.

Cette méthode est similaire & cHe du capillaire long, mais I'alliage, au lieu de remplir
initi alement la moiti é du tube, est concentré sur une petite portion a |’ extrémité de ceui-ci. Au
lieu d' étre une marche de cncentration, la cndition initiale et ici assmilable aune impulsion
de Dirac

Une petite quantité de traceurs radioadifs peut étre utilisée pour suivre en temps réd

I’évolution de la composition. Comme une expérience permet aors plusieurs mesures de
profils de cncentration, cdla améliore en principe la prédsion de la mesure. Codastefano et al
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(1977) proposent une méthode d'analyse basée sur la mesure de I'adivité en deux points
seulement le long du tube; ils I'appliquent & des mesures de diffusion a I'état gazeux.
Rosenberger et al (1997 et Jalbert et al (19983 mettent a profit cette méthode pour mesurer,
lors d'une seule expérience le wefficient dauto-diffusion de I'indium a plusieurs
températures. |Is améli orent cette méthode en utilisant les propriétés du spedre d’ absorption de
I'isotope In pour mesurer indépendamment le transport prés des parois et dans la région
centrale du capill aire. Ces auteurs estiment que I'incertitude sur le cefficient apparent qu'ils
mesurent est de 5% ; ils propasent de plus un bilan des mesures d’ auto-diffusion de I'indium
publiées dans la littérature. Ce bilan est reporté ala figure 1.3 paur illustrer la dispersion
expérimental e des mesures d’ autodiff usion, toutes méthodes confondues.

2.2 Cédlulede dsaill ement.

La cdlule de dsaill ement est une variante des méthodes de capill aire long; la figure 1.5 montre
un schéma de cemécaanisme. Le tube caillaire est ici formé de plusieurs ssgments alignés,
chaaun d’eux étant percé dans un disque pouvant tourner autour de son axe. C’est I'empil ement
de plusieurs de ces disques qui constitue la célule de dsaillement. Chague célule compte un
nombre pair de tubes capill aires ainsi formés.

= 1 U

-

)Rardissie 2 Mise 3) Diffisan4) Cisillarat
aiatad
Figure 1.5: Schéma de principe d’une célule de dsaill ement.

Initi alement, chagque caill aire mntient uniquement du métal pur ou de I'aliage. Larotation en
bloc d'une moitié des disgques permet de faire crrespondre deux demi-capillaires de
compoasition différente; c’est la mise en contact. La diffusion du soluté peut alors avoir lieu
durant la durée désirée On stoppe I'expérience en faisant tourner chague disque
indépendamment de son voisin de maniére aisoler autant de petits sgments de caill aires qu'il
y a de disques empilés; cete opération est appelée le cisaillement. On laise dors les
édhantillons = solidifier. La compasition moyenne de chaque petit échantill on cylindrique est
ensuite déterminée par le procédé désiré. On obtient ainsi un profil de cncentration discrétise
lelongdela celule. La comparaison de ceprofil avec ceui prévu par laloi de Fick donne dors
lavaleur du coefficient de diffusion.

Le principal inconvénient de cete tedhnique et guelle demande de mettre en cauvre une
mécanique @mplexe @ prédse. L'intérét en est que daque édantillon se solidifie
indépendamment de ses voisins, on évite donc toute ségrégation ainsi que la diffusion a I’ état
solide. La duréede I' expérience est déterminée de maniére prédse par la mise en contad et le
cisalllement final. La température ale temps d’étre dablie avant le début de I’ expérience; il

n'y adonc en principe pas de variation de température pendant la diffusion. En contrepartie a
la prédsion appatée cette technique de mise en contact induit, en début d'expérience, des
mouvements dans le liquide situé aux alentours de I'interface(voir partie 3.2).

Cette technique a éé choisie pour effecduer les mesures de diffusion du programme Euridice

ca c'est cdle qui permet la meilleure définition des conditions initiales et finaes de
I’expérience ansi que de latempérature de diffusion. Elle apar aill eurs été utili séepar Bruson
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et Gerl (1979 et 1980), pour mesurer des coefficient de diffusion d'impuretés et
d’autodiffusion dans I’ étain et le cuivre, avec une incertitude ainoncéede 3%. Miller-Vogt et
KoBler (1998 I'appliquent, eux, au cas de la diffusion dans les smi-conducteurs
gdlium/antimoine a I'état liquide; ils obtiennent une dispersion proche de 26% sur 12
expériences a 720 °C, et de 15% et 20% sur 6 expériences a 610°C et 900°C respedivement.
Bréuer et Miller-Vogt (1999 sintéresent a la diffusion de I’auminium dans le gallium et
dans I'indium ; la reproductibilit &€ pour 4 et 5 expériences pour GaAl (2.5%at) a 330 et 800°C
sont de 10% et 13% respedivement. La cmmbinaison de céte technique & de la microgravité
permet a Frohberg et al (1984) d' annoncer des prédsions jusqu’ alors jamais atteintes de 0.5%.

2.3 Mesure dediffusion lorsdela solidification d'un alliage en régime
per manent.

Cette méthode apour principe de rédiser la solidificaion d’'un aliage en régime permanent.
Ce régime peut €étre dteint, en |I’absence de wnvedion, dans une avité suffisamment longue
pour que la cmmposition de la phase liquide soit constante. Une fois ce régime dteint, on
interrompt I’ expérience de solidificaion par une trempe ayant pour but de figer le profil de
concentration. La "couche limite solutale" formée a’avant du front de solidificaion peut donc
étre mesurée ce qui permet, par comparaison avec la théorie de la solidification en front plan,
de déterminer le wefficient de diffusion en phase liquide au voisinage du point de fusion.

Cette méthode anotamment été utilisée al sol par Verhoeven et al (1975, puis en microgravité
par Favier et al (1996) pour mesurer le efficient de diffusion du bismuth dans I'étain. La
difficulté de rédiser les conditions de solidificaion dirigée @ régime diffusif permanent fait
que cdte méthode et peu employée pour la mesure de diffusivités. Elle ne peut pas étre
considérée @mme une méthode dédiée a ceype de mesure; disons plutdt qu’' une expérience
de solidification offre I’ occasion de mesurer la diffusivité au voisinage du point de fusion.

3. POLLUTION CONVECTIVE DESEXPERIENCES DE DIFFUSION EN TUBES CAPILLAIRES.

Les mesures de diffusion faites al’ aide des dispositifs présentés ci-dessus supposent en genéral
un transport purement diffusif. Comme montré en avant-propcs, des mouvements de faible
intensité dans le bain liquide suffisent a fausser la mesure en augmentant le transport du soluté.
La dispersion expérimentale ohservée dans la littérature semble indiquer que nombre
d’ expériences subissent des perturbations convectives.

3.1 Convedion pendant la durée del’ expérience

L'origine de ces mouvements dans le liquide est liee & majeure partie, selon nous, a la
présence de mnvedion naturell e dans les expériences au sol. Les aliages mi-conducteurs et
meétalli ques ont en général liquides a plusieurs centaines de degrés. 1l est en pratique difficile
de maintenir rigoureusement une température uniforme dans une excente a ce températures,
ce qui peut donner lieu, sous gravité normale, a de la nvedion thermogravitaire.
Historiquement, les expérimentateurs ont utili sé des tubes de diamétre le plus fin possble pour
limiter ces effets: le niveau de mnvedion raturelle diminue en principe fortement lorsque le
diamétre diminue. Les expériences au sol sont de plus généralement effecuées en positi onnant
le tube capill aire rigoureusement verticd. Lorsgue le composé le plus lourd, de I'aliage ou du
métal pur, est placé @ bas, on attend de cdte cnfiguration un effet stabilisant sur la
convedion présente dans le bain (Hart (71)). On applique parfois un gadient thermique de
quelques degrés par métre le long du tube pour augmenter cet effet stabilisant (Malmejac &
Frohberg (1987). Pourtant, les smulations numériques d' Arnold et Mathiesen (1994 et
d’Alexander et al (1996) montrent que méme des différences radiales de température de
I’ordre du dixiéme de degré pour des diamétres de I’ordre du millimétre peuvent dans cette
configuration induire un transport convedif non régligeeble. Un fait marquant reporté par
Alexander et al (1996) est que les profils de @ncentration issus de leur simulation ne
permettent pas de discerner S'il y a el transport par convedion ou non. La méme cnstatation
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est faite par Barat et Garandet (1996) qui montrent par une gproche 2D que la stabili sation
solutale ne suffit pas, au sol, a I'obtention d’un transport purement diffusif. Person et al
(1980) observent expérimentalement la présence de palution convedive dans des tubes de
diamétre aussi petit que 0.8mm.

La diminution du diamétre des tubes est limitéeen pratique par la difficulté de bien remplir un
canal de trop petite sedion. En desus de 1mm ou 1.5mm ces difficultés & manifestent par
une variation des coefficients mesurés €lon le diamétre du tube (Careri et al (1958) et Foster
and Reynik (1973). Cet effet a parfois été imputé aun effet de paroi au niveau moléculaire
(Frohberg (1986 et 1987), et Foster and Reynik (1973), mais les smulations de dynamique
moléaulaire de Mo et Rosenberger (1991) montrent que ce eff et ne s appliquerait que dans une
zone trés limitéedu liquide, dont I’ épaisseur serait de I’ ordre de 50 Angstrém. Les simulations
numériques d’ expériences de diffusion d’Arnold et Mathiessen (1994 goutent que, pour un
tube de diamétre Imm, il faudrait qu’un tel effet se manifeste sur des distances mill e fois plus
élevées pour étre significaif au niveau du transport global. I semble que des surfaces libres ou
des oxydes ient fréquemment présents dans les expériences au sein de tubes de tres petit
diamétre, cequi donne lieu ade la omnvedion Marangoni.

Mdiller et al (2000) considérent que la nvection Marangoni joue un réle def dans la
dispersion expérimentale qu' ils obtiennent au sol. Leur programme epérimental prévoit
d étudier ce phénoméne en favorisant la aédion de surfaces libres lors de cetaines
expériences. Ils usinent pour cda une fine rainure au centre de leur cdlule de dsaillement. La
convedion Marangoni est produite par un phénomene de surface Les vitesses dans le fluide
sont donc fortes dans une fine muche limite, prés de la surfacelibre. Dans la majeure partie de
la cavité, les vitesses ont uniquement dues a la redrculation du fluide entrainé dans cette
couche. L' utili sation de tubes de petit diamétre favorise donc cephénomeéne de surface caelle
diminue la section disponible pour la redrculation du fluide @ tend ainsi a augmenter les
vitesses de aoaur.

Dans le @s d expériences gatiales, la mnvedion thermo-gravitaire est fortement réduite.
Frohberg et al (1984) mesurent ainsi des coefficients de diff usion significaivement inférieurs a
ceux obtenus auparavant au sol, indiquant donc une réduction, sinon une suppresson, de la
convedion. En revanche le probléme d’estimer le transport par convedion naturelle est bien
plus compliqué que cequ’il n’&ait au sol. En effet, si le niveau de gravité est fortement réduit
(approximativement d’un faceur 10°), la nature des accéérations ressenties par une expérience
abord d'un satellite, d'une station ou d’' une navette spatiae, est bien plus complexe, puisgue
issues de la superposition de nombreux phénomenes (irrégularités de I’ orbite, frottements avec
I’ atmospheére, oscill ations du « bétiment », adivité de bord, etc.). Les expériences en capill aire
long de Smith (1998 mettent en évidence une influence de ces accéérations: il indique un
écat proche de 100% entre deux séries d’expériences rédisées arr MIR et sur une navette
Ameéricane. Plusieurs approches basées sur des modéles d’acclération oscill ante ont été
tentées, auss bien par I’ étude des ordres de grandeur (Monti et al (1987), Alexander et Banish
(1998), Monti et Savino (1998) que par simulation humériques ( Savino et Monti (1999,
Matsumo et Yoda (1999), Mathiak et Will enecker (2000) ou a I'aide de cdculs analytiques
(Naumann (2000), sans pour autant gu’une explicaion des paints de Smith soit avancée Le
mangue de données expérimentales dédiées a I’ étude des pall utions convedives d’ expériences
de diffusion limite é&idemment les avancées sur ce point. D'autres part, d’ autres urces de
convedion que la @mnvedion naturelle subsistent en microgravité, telle que la @nvection
Marangoni, ou cdle diredement liée al’expansion différentielle du fluide lorsgu'il est soumis
aune variation de température ou de cmmposition (Perrera e Sekerka (1997)).

Les expériences de thermodiffusion, visant a mesurer le mefficient de Soret dans les fluides,

n' ont pas été présentées dans la partie 2. Elles ©nt en de nombreux points smilaires aux
expériences de diffusion solutale, si cen' est qu' un fort gradient de température est appliqué le
long du tube capill aire. Cetyped' expériencen’ échappe donc pas au probléme des perturbations
convedives. Praizey (1989 quantifie ceprobléme & montrel' intérét de la microgravité. Henry
et Roux (1986 et 1988) présentent des approches numériques du transport convedif dans des
expériences de thermodiffusion.
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3.2 Convedion initiéelorsdel’ éablissement des conditionsinitiales.

Un des points délicas des expériences de diffusion a I'éat liquide et le ntrole des
conditions initiales. Le ca idéd est évidemment d'établir le cntad entre les deux fluides a
travers une interface plane, a un instant et une température préds. |l est physiquement
impossble d' atteindre ce caidéd, en particulier sans convedion. La cmnvedion initiéelors de
|” établi ssement des conditions initiales est a priori amortie par viscosité ; puisgue les métaux
liquides présentent un gand nombre de Schmidt, on peut s attendre a ceque cetemps it petit
devant la durée de I'expérience mais le transport effedué durant cette période peut étre
significaif. Dans le c¢a& ou un champ magnétique est imposé, la dissipation par effet Joule
prend le pas aur la disspation visqueuse ; I'écoulement est alors amorti dans des temps encore
plus brefs.

Dans le s des méthodes en caill aire long, ou |’ expérience débute al’état solide, outre la
difficulté de donner une date préase de début de diffusion, le changement de volume lors du
changement de phase et susceptible de aée un transport additionnel pendant les premiers
instants de I’ expérience

Dans le s de la cdlule de dsaillement, I'instant et la température de mise en contad sont
définis de maniére prédse. Mais |’ opération de « cisaill ement initial » de la veine liquide pour
mettre en contad deux demi-tubes entraine nécessairement des mouvements dans le fluide.
L'équipe du professeur Frohberg propcose des éudes it expérimentales sur des fluides
aqueux, lors de vols paraboliques (Mathiak et al (1996) et Griesche et al (2000)), ou sur le
systéme Snin (Griesche et al (1998)), soit encore numériques ( Mathiak et al (1997)). Arnold et
Mathiessen (1995 propaosent une &ude numérique ol ure vitesse tangentielle est imposée aix
extrémités d’ une cavité cylindrique, toute vitesse aiale y étant interdite. Ces études suggerent
deux précaitions pour minimiser I'influence du cisaill ement initial :

- lalongueur des sgments de tube caill aire devrait valoir au moins deux a trois fois

leur diametre, noté H,

- le dsaillement devrait étre dfedué « lentement et avecdélicaess ».
Une troisiéme précaition peut étre goutée a ckesci: effeduer des expériences de durée
grande comparée ai temps de diffusion &I’ échelle de la sedtion droite du capill aire, H/D. Cela
permet de minimiser la sensibilité a cedéfaut de condition initiale. En effet, on peut supposer
gue la longueur, &, de la ne dfedée par la mnvedion due au cisaillement initial soit du
méme ordre de grandeur que le diamétre du tube; ce point est vérifié par les smulations
d'Arnold et Mathiesen (1995. L’'étendue des variations de concentrations au temps t=0 est
donc &~ H, alafin de|’expérience de duréet, elle sera donnéepar d:+(4mDt)”?. On voit alors
que, pour t >> H%D, & devient négligeable par rappart a la longueur sur laquelle le soluté a
diffusé. Cette recommandation correspond a ceéles de Griesche et al (199) préconisant des
durées aupérieures a 10 000semndes. La mntrainte liée a cde mndition est de mettre en
cauvre des cdlules de dsaill ement suffisamment longues (15 & 20 cm de veine liquide) ou la
température doit étre la plus homogéne possble.

Ainsi, effecduer des mesures de diffusivité dans les métaux au cours d'un vol parabadlique est
exclu, la durée de gravité réduite dant de quelques mndes. Par alleurs, il convient d’ étre
prudent al’égard de I'influence des conditi ons initiales lors de I’ analyse d’ expériences en fusée
sonde, comme ceéles de Misako et al (1994), Masaki et al (2000) ou Itami et al (2000): la
duréede cetyped expérience est de quelques minutes. L’ utilisation de cédlules de dsaillement
dans ce c& néaesste, en pratique, de passer outre la proposition sur le diamétre des ssgments
de coillaire, de sorte que Masaki et al (2000 utilisent des sgments de caillaires de
dimension @1.5mmx 1.5mm.

4. DIFFUSION ET CHAMP MAGNETIQUE.

4.1 Ladiffusion est-elle modifiéepar le champ magnétique ?
La volonté de ontréler la mnvedion dans les procédés de solidification dirigée apouss, des

les années 196Q les chercheurs a s'intéresser a I’ utilisation des champs magnétiques. Y oudelis
et al (1964b et 1966) observent des modificaions importantes de la ségrégation lorsqu' un
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champ permanent est appliqué durant la solidification dirigée d'ali ages auminium-cuivre €
bismuth-antimoine. Leur interprétation est basée sur I'inhibition de la diffusion par le champ
magnétique. Youdelis et al (1964a) mesurent en effet une diminution de 25% du coefficient de
diffusion dans AlCu (3%) al’ état solide. Un modéle basé sur la théorie des plasmas est propcse
pour expliquer cet effet. Youdelis et Cahoon (1970 reviennent toutefois ur ce modéle @
prévoient, sauf dans le ca de champs trés intenses, une modification négligeale de la
diffusion par le champ magnétique. Cette mnclusion reste valable méme dans le ca des £mi-
métaux, comme le bismuth auquel on s'intéresse dans la présente thése, et semi-conducteurs,
présentés comme les cas les plus défavorables. Notons par aill eurs que Mathiak et Frohberg
(1999) rappartent qu'un effet de cetype aurait été observé par Heumann (1992 dans le fer-a,
au voisinage du point de Curie. En revanche, a notre annaissance, aucune observation direde
d' une modificaion de la diffusion en phaseliquiden' existe a cqour.

Des conclusions smilaires & cdles de Youdelis et Cahoon (1970 sont tirées par A. Sanfeld
(2000) suite aune réflexion sur le sujet, basée sur les relations d’Onsager. L' approche est
analogue a clede Liggieri et al (1994) concernant les eff ets magnétiques et éledriques sur la
tension de surfacedes liquides, a laguelle Sanfeld participe. Sanfeld (2000 prétend que « dans
les liquides métalliques, sans suspension colloidale, le mefficient de diffusion ne varie pas
avecle champ magnétique », méme dans le ca d’ un champ magnétique variant spatia ement.

Une gproche intuitive du probléme cnsiste a omparer |’ énergie magnétique d’ une particule
fluide ason énergie totale. Pour un fluide de susceptibilité x, I’ énergie magnétique est B%/2u
par unité de volume; son énergie thermique est pC,6, ou C, est la dhaleur spédfique du fluide.
Dans les métaux liquides, I'énergie thermique est de I’ordre de 10° Jm® ou plus, aors que
I’ énergie magnétique est plutét de 10° Jm® . On peut donc suppaser que | agitation moléculaire
dans les métaux liquides et donc leurs propriétés de transport sont inchangées par I"'impasition
d’un champ magnétique. Cet argument propcsé par Garandet (2000) plaide, lui ausd, en faveur
d'un effet négligedble du champ B. Ce probléme d'une influence possible du champ
magnétique sur le mefficient de diffusion reste toutefois une des préoccupations en filigrane de
la présente these.

4.2 Mesure dediffusivité sous champ magnétique.

Déja gpliquée ala mesure de diffusivité thermique par Nakamura et al (1990, I’ utilisation
d’un champ magnétique permanent pour réduire la mnvedion lors des mesures de diff usivités
solutales a é¢é dudiée par Mathiak et Frohberg (1999. Leur expérience ®nsiste aplace un
capillaire long dans un éedroaimant powant produire des champs dont I'intensité peut
atteindre 15teda. Les dimensions du tube sont ¢2mm x 200mm.

Un tube caillaire en graphite atout d’abord été utilisé. Une augmentation du transport a éé
observée pour une induction croissante, ce qui a &é expliqué par la présence de boucles de
courants d' origine thermoéedrique dans le fluide & les parois (voir annexe 2). Lorsqu'un
champ magnétique est appliqué, la force de Laplaceinduit alors des mouvements convectifs
dansleliquide, et il s'ensuit une augmentation du transport.

Suite a céte observation, les expériences de Mathiak et Frohberg (1999 ont éé dfeduées
dans un tube caillaire en nitrure de bore, donc isolant éledrique, ce qui permet d' éviter ce
phénomene. Cingq configurations nt étudiées suivant les diredions relatives du champ
magnétique, du tube & de la gravité. La anfiguration la plus efficaceen terme de freinage
éledromagnétique est cdle ol le champ est verticd, alors que le tube est horizontal. Mathiak et
Frohberg (1999 considérent qu’un champ de 1 teda suffit alors a supprimer I'influence de la
convedion. Dans la @nfiguration verticde, aucun effet du champ n'est observé, si cen’est une
augmentation du transport dans le ca& ou I'édhantillon est placé dans une région de non
uniformité du champ magnétique, B. Les auteurs attribuent cet effet a la présence de forces
magnétostatiques, X(B2)/Lp; lorsque la susceptibilité varie avec la composition, on peut en
effet observer des émulements de magnéto-convedion, analogues a ceux de @nvedion
naturelle.
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Mathiak et Frohberg (1999 ont séledionné 11 de leurs expériences pour faire I'objet d'une
analyse particuliérement soignée & étre cmparée aix mesures en microgravité de Frohberg et
al (1989). Une d'entre dles est rédi sée sans champ magnétique, en configuration verticde, les
dix autres utilisent des champs supérieurs a2 T. La moyenne des valeurs obtenues dépass de
6% cdle obtenue en microgravité; la dispersion des 10 pants us champ magnétique est
approximativement 20%. Aucune modificaion de D n’est décdée jusgu’a une induction de
15tesla

Plus récemment, des expériences de diffusion sous champ magnétique ont été dfeduées par
M. Banish (2000. Le dispositif utilisé est smilaire & céui de Rosenberger et al (1997), a ce¢
prés qu'il est placé dans un champ magnétique intense. Le suivi en temps réd permet de
mesurer lors d’ une méme expérience des coefficients apparents de diffusion pour différentes
valeurs de champ magnétique. Les résultats préliminaires de Banish ne montrent pas de
tendance daire @ sont difficiles a analyser. La présence d effets convedifs liés a la non
homogeénéité du champ est & qaindre.

5. PROGRAMME EURIDICE.

C'est sur la base des travaux de Garandet et al (1995 puis Barat et Garandet (1996) que le
programme EURIDICE a é&¢é mnstruit. L’ optique développéedans ces articles est d’ estimer les
erreurs dues a la présence de anvection raturelle dans les expériences de diffusion par une
étude en terme d'ordres de grandeur. Cette gproche et soutenue par des smulations
numériques. Les deux articles introduisent le @ncept de diffusivité effedive: lors d'une
mesure de mefficient de diffusion en présence de mnvedion raturelle, les transferts de masse
sont en moyenne analogues a un mélange diffusif qui serait régi par une diffusivité effedive,
supérieure ala diffusivité vraie. lls montrent que I'augmentation relative de diffusivité varie
comme Pe2 = HU%D? ou U est la vitesse caadéristique des mouvements dans le fluide.
Méme s les dispersions observées au sol restent difficiles a expliquer uniquement par cette
approche, seule lafiabilit &€ des mesures eff ectuées en microgravité n’est pas remise e question
dans la mesure ou des tubes capill aires de petit diameétre sont utili sés. La méme gproche est
utilisée par Van Vaaenbergh et al (199) dans les cas d'expériences de thermodiffusion.
Garandet et al (1995) évoquent la posshilité d'utiliser le freinage dedromagnétique pour
réduire le niveau de @wnvedion naturelle, proposant ainsi une dternative aux expériences en
microgravité. L' objedif du programme EURIDICE est lamise au point d’ une méthode utilisant
cette possbilit € pour mesurer des diffusivités dans les métaux et semi-conducteurs li quides.

Ce programme est basé sur trois éléments clefs:

- lepostulat que la dispersion expérimental e observée dans les mesures de diff usivité au sol
est due ala pallution des expériences par de la wnvedion returell e.

- la bonne mnnaissance des émulements de mnvedion raturelle MHD aoquise au CEA
Grenoble & au laboratoire Madylam dans le calre des procédés de croissance aistaline
(théses d’ Alboussiére (1994 et Davoust ( 199)).

- I'expertise détenue au CEA Grenoble en matiere de mesure de diffusivité, en particulier
dans des cdlules de dsaill ement.

Le oncept de diffusivité dfedive et prédsé par I'éablisement du modéle analytique
d’Alboussiére et al (1997). La méthode MHD basée sur ce modéle se démarque des approches
de Mathiak et Frohberg (1999 ou Banish (2000 par la volonté de prendre en compte le
transport par convedion dans une expérience de diffusion, plutét que cdle de le rendre atout
prix négligeable. Outre un modéle aléquat, il est donc nécessaire de mettre as point un
dispositif expérimental de mesure de diffusivité dans lequel le champ de vitese est auss
maitrisé que possble. Baptisé Euridice, ce dispositif permet a Lehmann et al (199) de rédi ser
des expériences prometteuses, a la suite desquelles la thése présentée dans ce mémoire est
initiée avec le soutien du CNES (Centre National d'Etudes Spatiales). L'étude théorique
d’Alboussiére et al (1997) est auss prolongée par la thése de Madean (2000 al’université de
Cambridge.
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6. CONCLUSION.

La premiére partie de ce bapitre (parties 1, 2 et 3) apporte une justificaion du programme
EURIDICE, dont la philosophie est de prendre en compte la mnvedion dans les expériences
de diffusion, plut6t que de la négliger. La préasion des données de diffusion nécessaire pour
améliorer la @wmpréhension de la phase liquide & pour modéliser les phénomeénes de
solidificaion est en effet en contradiction avecle manque de fiabilit € des mesures classiques de
diffusion. En effet, non seulement ces mesures font en généra preuve d'une dispersion
importante mais de plus I'analyse des profils de concentration issus d’'une epérience de
diffusion ne permet pas d'assurer que le transport convedif y était bien négligeable, comme
ohbservé par Alexander et al (1996) Barat et Garandet (1996).

Outre I'influence de la mnvedion, les méthodes de mesure de diffusion se heurtent malgré leur
simplicité adeux difficultés. La premiére est de contrbler prédsément la condition initiale de
I’expérience: il s agit de mettre en contad deux fluides sns les mélanger ni crée de bulle ou
de surfacelibre. Plus les expériences durent longtemps moins ce probléme est sensible. Si la
zone dfedée par un mélange prématuré des deux fluides sétend au plus sur une longueur de
I’ ordre du diamétre du capill aire, alors effeduer des expériences de duréet, telle que t >> H2/D
permet de rendre ce effet négligeable. La deuxieme difficulté et de recuellir le profil de
concentration aprés que la diffusion a au lieu, en évitant les problémes de ségrégation. Deux
solutions efficaes ont appatées, au prix d'un appareillage complexe, par I'utilisation de
tracaurs radioadifs ou cdle de la technique de la cdlule de dsallement. Cette derniére
solution a é&é choisie pour le dispositif Euridice

Les sules expériences de diffusion solutale dans lesquell es un champ magnétique at été utilise
pour freiner la cmnvection sont & notre mnnaissance cdles de Mathiak et Frohberg (1999
Elles ont notamment mis en évidence la nécessité absolue d' utili ser dans ce type d’ expérience
un cgill aire dedriquement isolant. Aucune modificaion du coefficient de diffusion n'y a éé
décdée pour des inductions alant jusqu'a 15 T. Cela et conforme aux résultats de Sanfeld
(2000) selon lesquels une telle modification est en général aexclure.

L’ approche développéedans le programme EURIDICE est toutefois nsiblement différente de
cdle de Mathiak et Frohberg (1999 car une rédle modélisation de la wnvedion y est faite.
Prendre en compte la mnvedion par un modéle gproprié & la mise au point de dispositifs
soigneés est a notre avis la melll eure solution pour mesurer des diffusivités de maniére fiable.
L es bases théoriques permettant cette prise en compte sont présentées dans le chapitre suivant.

! Celles de Banish (2000) n’ en sont actuellement qu' au stade préliminaire & ont été faites aprés le début
de cdte these.
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Chapitre 2. Bases théoriques de I’ é&ude.

Chapitre 2

Basesthéoriquesdel’ éude.

Ce deuxieme chapitre présente les bases théoriques de la méhode MHD de mesure de
diffusivités. Comme expliqué précédemment, la démarche @nsiste aprendre en compte le
transport convedif dans une expérience de diffusion et a le contréler a I'aide d'un champ
magnétique. Notre méthode repose dnsi sur deux pierres angulaires: d'une part le modéle de
diffusivité dfedive d’ Alboussére et al (1997), d' autres part la description des éaulements de
convedion returelle MHD.

L'intérét du modéle d’Alboussére et al (1997 est de déaire le transport du soluté dans un
tube caillaire ou un émulement connu est établi. Un modéle similaire et proposé dés les
années 1950 @r Taylor (1953. L’ expérience alaquelle ce auteur confronte ses cdculs permet
d'illustrer les phénomenes clefs du transport dans notre méthode, ce qui constitue le point de
départ du chapitre. Le modéle d’ Alboussiére et al (1997) est ensuite exposé dans le s général,
c'est & dire sans choisir de forme particuliére pour I'écoulement du fluide ai sein du tube
capill aire.

La deuxieme partie de ce bapitre déait brievement les éoulements de mnvedion returelle
MHD en cavité. L'acent est bien entendu mis sur la cnfiguration choisie pour nos
expériences et les raisons de ce tioix. Cette mnfiguration est cdle d'un tube caillaire
horizontal soumis a un champ magnétique verticd uniforme. Ell e représente donc une rupture
avecla configuration verticde stabili sante des expériences classiques de diffusion.

L’ émulement considéré par Alboussére et al (1999 pour dériver leur expresson de diffusivité
effective est un écoulement de anvedion thermique. Toutefois des variations de mmpasition
le long du capill aire sont nécessairement présentes dans les expériences de diffusion. De plus
ces variations évoluent tout auss nécessairement dans le temps (a |I' exception dans des
expériences de thermodiffusion ou |' on atteint |' établisement du régime permanent).
L’ extension du modéle au cas ol la mnvedion est d’ origine solutale, et n'est par conséguent
plus établie, constitue un appart important de cdte thése @ de cédle de Madean (2000. Cette
extension est déaite dans la troisiéme partie du chapitre.

Le parti a éé pris de renvoyer fréquemment les caculs analytiques en annexe, dans le but
d’augmenter la concision de ce tiapitre théorique. Nous espérons vivement que céa permettra
une @wmpréhension plus aiséedes fondements de la méthode MHD.

1 DISPERSION DE TAYLOR ET DIFFUSIVITE EFFECTIVE.

1.1 DeTaylor (1953) a Alboussére (1997).

Taylor (1953) présente une expérience & un modéle déaivant la dispersion d'un colorant
lorsqu'il est injedé dans un tube caill aire de diamétre H ou de I’ eau s éoule lentement, & une
vitesse moyenne Up. L'éocoulement forcé est laminaire & a donc un profil parabolique de
Poiseuille. La concentration en colorant est estimée «a I'agdl nu» par comparaison avec des
édhantill ons cdibrés ; lavaleur mesurée et donc la cncentration moyennéesur une section du
cepill aire.

Bien que le profil de mncentration initial en colorant varie entre une impulsion de Dirac (une
injedion tres locde de wlorant), une marche d’'escalier ou une fonction porte, nous nous
contenterons pour ill ustrer ses résultats du cas ou il s'agit d’un Dirac Taylor observe que, dans
un repere lié al'émulement moyen, le profil de mncentration se disperse de maniére
symétrique, en dépit d'un champ de vitesse asymétrique, comme s'il était régi par une loi de
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diffusion. Le paradoxe est que, puisque la vitesse au centre du tube est supérieure ala vitese
moyenne, une particule fluide drculant dans cette région va plus vite que la tache de @lorant
transportéepar I’ écoulement moyen. Elle est donc initialement limpide, vase @lorer en entrant
dans la zone ou du soluté est présent, puis redevenir aussi claire qu'avant, en aval de cdte
zone.

L' explication tient ala diffusion moléculaire, qui répartit trés rapidement le soluté initi alement
contenu dans cette particule fluide sur I’ensemble de la sedion du cgill aire. Ce soluté est
ensuite transporté dans le sens longitudinal par I'écmulement. Un déficit de mlorant est créé
dans les zones de fortes vitesses, immédiatement re-comblé par la diffusion radiale. Taylor
développe donc un modéle pour des temps trés supérieurs au temps de diffusion radiale. En
supposant que le transport axial n’est di qu'ala wnvedion, il montre que le transport suit une
loi de diffusion dont le mefficient est H?u,%/768D. Cette valeur correspond hien & ses résultats
expérimentaux. Taylor estime que cemodéle peut servir a la description du transport dans les
vaisseaux sanguins, et alamesure de wefficients de diffusion.

L' approche analytique d’ Alboussiére et al (1997) suit une démarche similaire a cie de Taylor.
Elle s appue sur le modéle de diffusivité gparente de Garandetet al (19%) et Barat et
Garandet (199) présenté au chapitre 1. Ce modéle é@ ses conséquences en ce qui concene la
mesure de diffusivité sont déaits dansles parties 1.2 et 1.3.

D’ autres modéles de dispersion de Taylor modifiéepermettent aussi de décire le transport di a
un écoulement oscillant (Chatwin (1975 et Watson (1983)) comme on en rencontre dans les
éooulements biomécaniques (vaisseaux sanguins et pulmonaires) ou naturels (estuaires). Ces
derniers modeles ont intéressants pour la compréhension du transport convedif dans des
expériences Patiales vuMises a une gravité résiduelle oscill ante.

1.2 M odéle de diffusivité dfedive.

Le but de cdte partie est de présenter la démarche analytique menant a I’ établi ssement d'une
équation de diffusion 1D pour la @ncentration moyenne. On suppase le champ de vitese
u(x,y,zt) connu; sa mmposante xiale est notéeu(x,y,zt). On note |’ aire de la sedion droite.
Le champ de mncentration est décomposé en une partie moyenne, ¢,, plus une fluctuation c;,
de moyenne nulle dansla sedion:

_ N 1
c(x, Y, z,t)—co(x,t)+cl(x, y,zt) ou Co(X’t)_EIzC(X’ y,z,t)dz . (2.2)

Letransport de c(x,y,zt) est déait par I’ équation de mnservation dela masse:

%+UDC:DDZC (2.2)

L' équation de transport pour ¢, est obtenue en prenant la moyenne de (2.2) sur la sedion droite
du caill aire. L’ opérateur de moyenne est noté désormais <.>. En uilisant la conservation de la
matiere, < u > = 0, et I'imperméabilité sur les parois du tube caill aire, I’ équation obtenue
S éqit :

a%c,
0%, 0 <uc,>=D (2.3
ot ox v
Lasoustradion de (2.2) et de sa moyenne (2.3) nous donne une éjuation pour ¢; :
&+ch—i<ucl>:D[|201. (2.4)
ot 0X

Le principe de la démarche et d’exprimer al’aide de (2.4) le terme <uc;> de I’ équation (2.3)
en fonction de dcy/ox. Un des apparts de Alboussére et al (1997) est d' exprimer | hypaothése de
Taylor sur ladiffusion instantanéedans la sedion droite par larelation :

t >> H?/D, (2.5)
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ou t est le temps éaoulé depuis le début de la dispersion du soluté. Cette relation signifie que
I’on se place aure é&helle de temps a laguelle le transport dans la sedion droite du capill aire
est instantanée Alboussére et al montrent que cdte hypothése suffit a simplifier
considérablement I’ équation (2.4), car elle implique alafois que ¢, est petit devant ¢, et que la
longueur caradéristique des variations de ¢, est grande devant H. Cette simplification est
expliqguée @ annexe 5 par une mmparaison des ordres de grandeur de chaque terme de
I éguation (2.4). Cette équation se réduit alors a un équili bre entre transport convedif axial de
Co et diffusion moléculaire dans la sedion droite :

ac
ua—; =DO%c, (2.6)
ou 2 désigne I’ opérateur Lapladen sur la section droite.

La vitesse aiale, u, étant donnée on peut intégrer I'équation (2.6) avec la cndition
d’imperméabilit € sur le cntour du cylindre. Cette solution (qui existe de maniére unique) peut
étre notéede la maniére suivante :
1 dc, 4

c,(x,y,z,t) =———(x,1) A u.

(% .28 = S =2 (X1 A7
On peut noter que, pour que cedte derniére opération soit possble, il suffit que u soit
indépendant de ¢, . En particulier, un couplage de u et ¢, est permis. Le symbde Aj'u
représente ici lasolution deI' équation ]2 f =u, avecdf/dn = 0 sur les parois et f de moyenne
nulle sur lasedion.

Le terme <uc;> peut aors étre exprimé en fonction de dcy/0x, puis substitué dans |’ équation de
la aoncentration moyenne (2.3) pour donner :

O -1 O
% _ 0 - [Ulsul P - @.7)
ot oxg D* /Hox £

On peut finalement définir la dffusivité dfedivepar :

el (8

1.3 Conséquencespour la mesure de diffusivités.

Ce modele de diffusivité dfedive menant aux équations (2.7) et (2.8) a des conségquences
importantes en cequi concerne les mesures de diffusivités.

Tout d'abord, dans le ca ou le profil de vitess ne dépend pes de I’ abscisse x le long du tube
caill aire, I'équation (2.7) est formellement une éuation de diffusion :

Le profil de mncentration obtenu en fin d'expérience ne permet donc pas de décder la
présence de mnvedion pendant I’ expérience. Si I’on ne cntréle pas la mnvedion, on re peut
alors pas faire de mesure fiable, puisgue I’ on risque de vali der des expériences « polluées » par
la onvedion. Cela reste qualitativement vrai, par exemple, dans le s d’un défaut thermique
du four contenant une célule de dsaill ement, qui peut engendrer un écoulement peu dépendant
de x, comme simulé par Alexander et al (1996).

Ensuite, si I'on établit, al’instar de Taylor, un éculement connu, u, dans un tube caill aire, ce

modéle permet, a partir du seul profil de mncentration cq(x,u,t) de faire la part entre transport
convedif et transport diffusif. C'est une des deux bases de la méthode développée dans cette
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thése, I'autre dant le freinage dedromagnétique de la mnvedion raturelle. Disposer un tube
caillaire horizontalement et le soumettre aun gradient longitudina de température est un
moyen trés efficaced’y crée un éooulement de mnvedion returelle bien organisé. Ce type
d’ émulement, sans champ magnétique, puis avec, est donc présenté dans la deuxiéme partie de
ce dapitre.

2. CONVECTION NATURELLE MHD EN CAVITE ALONGEE.

2.1 Convedion naturelle en cavité allongée

La onvedion raturelle et créée dans un champ de gravité g, par I'expansion du fluide
lorsqu’il est soumis a des variations de température ou de composition. Les gradients
horizontaux de densité sont a I'origine d'un couple, Ox(pg)= -gx[p, visant a uniformiser
I’ énergie patentielle dans le fluide. Un courant ascendant est alors créé dans les zones ou les
particules fluides nt les plus Iégeres, un courant descendant |a ou elles ont les plus lourdes.
On peut, dans certtains cas atteindre un régime stratifié ou la densité p ne dépend que de
I’dtitude y. Lorsque ce mouvement est di & des variations de température, on parle de
convedion thermogravitaire ou thermique, lorsqu’il est dii & des variations de cmposition, on
parle de onvedion solutogravitaire ou solutale. Il peut arriver que les deux effets ce
combinent, les termes de @nvedion thermosolutale ou thermohaline & parfois de double
diffusion sont alors utilisés.

Dans |'hypothése de Boussnesq, p désigne une mase volumique de référence aitour de
laquelle on suppose des variations linédres Ap = Ap(x,y,zt) pour le cdcul des forces de
flottabilit €. Partout aill eurs dans les équations du probléme, p est suppcsé @nstant. La validité
de cadte derniére hypothése en ce qui concerne I’ équation de @ntinuité est discutéepar Perrera
et Sekerka (1997 dans le ca d'une expérience de diffusion en microgravité (voir annexe 1).
On prendra ici comme référence la masse volumique moyenne sur le domaine fluide. Les
coefficient d'expansion solutale g thermique, respedivement notés 3. et Br, permettent de lier
Ap aux variations de compasition et de température dans le fluide :

Ap =p (B: Act Br AB). (29

Les problémes de mnvedion solutale & de mnvedion thermique sont similaires ca le
transport de latempérature & cdui du soluté répondent alaméme éuation :

@+umc:DDZC, (2.10)
ot
ou %+UDGZGTD29. (2.12)

Les diff érences viennent des coefficient de transport, et bien sOr des conditions aux limites.
Dans les métaux liquides, la diffusion de chaleur est de 4 ordres de grandeur plus rapide que
cdle de soluté; les diffusivités thermiques et solutales sont en effet de I’ordre de ar =10° m2/s
et D =10° m?/s. La viscosité v étant typiquement de 10'm?/s, les nombres de Prandtl, Schmidit
et Lewis, sont classes comme suit par rappat al:
Le>>Sc>>1>>Pr,
avecle= a+/D, Sc=vID, Pr =a/v.

Signalons que ¢ désignera dans tout le mémoire la fradion massique en soluté, c’est a dire la
masse de soluté par unité de masse du fluide, exprimée @ pourcents. L’ unité de c sera notée
indifféremment % ou %W. Utilisant des alliages de faible mncentration (<5%), le probléme
prend la méme forme qu'on parle en terme de fradion massique ou de fradion molaire. Pour
des concentrations plus élevées, les variations de volume molaire doivent étre prises en compte
(voir par exemple Bird, Stewart and Ligthfoot (1960)). De méme que les autres caradéristiques
du fluide, la diffusivité D sera supposée insensible aux variations de composition et de
température al’édnelle d’ une expérience

La convedion raturelle en cavité fait I’ objet de trés nombreuses études, notamment dans le ca
ou deux parois en vis avis ont maintenues a des températures ou concentration différentes. Si
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ces parois ont horizontales, les égquations du mouvement et de transport admettent une
solution de nduction pure ou le fluide et au repos. Les études portent alors ar les
mécalismes de déstabili sation de cdte solution, lorsqu une perturbation crée des gradients
horizontaux de densité.

Dans le @s ou la différence de température ou de @ncentration est imposée sur les parois
verticdes de la cavité, en revanche, le fluide ne peut rester au repos. Les différentes structures
ohservables dans ce c& nt rappelées par Davoust (1996), I'accent étant mis sur les fluides a
faible nombre de Prandtl. Nous nous intéressons particuliérement au cas d' une caité trés
élancéehorizontalement ou un gadient de température AG/L est impasé, ce qui correspond non
seulement & nos expériences de diffusion mais auss a la configuration Bridgman horizontale,
en croissance cigdaline. La figure 2.1 illustre, pour ce ca&, des lutions des équations du
mouvements issues de la littérature. Le modéle de mnvedion thermique entre deux plans
infinis de Birikh (1966 propase un profil de vitesse suivant un polyndme de degré 3 (y est la
coordonnéesuivant laverticde) :

C
:iei%lg—l[, (2.12)
H24mHO HE

ol Grr=gBrAGILH* 2, avecH ladistance entre les deux plans.

Cormadk et al (1974 et Hart (1983) S'intéressent au cas d'une caité 2D ou ils mettent en
évidence I’ existence d’'une zone de aoeur ou I'émulement est paralléle pour des nombres de
Grashof modérés et de deux zones de redrculation aux extrémités de la caité. La validité de
cetype d' approche en comparaison de simulations numériques 3D est étudiée par Bontoux et
al (1986). Enfin Bgjan et Tien (1978) propasent une éude analytique détaill éedansle ca d'un
cylindre dancé Leur profil de vitesse aiale, toujours cubique selon la verticale, est donné au
premier ordre, par :

[l 2 L
Wy )=t O Ry 4 ¥ YE 213
H 32 A H O H H E

Du fluide chaud s émule dans la partie haute de la cavité, alors que du fluide froid s éooule
dans s partie inférieure. Lorsgque les parois ont isolantes, les isothermes ont nécessairement
orthogonales & la paroi. Il s'en suit une curbure de ces isothermes dans la sedion droite du
cylindre, qui y crée au deuxiéme ordre, 4 redrculations du fluide.

Le ca& d'un élancement verticd est analogue a céui d'un élancement horizontal (comme
remarqué par Madean (2000, cda reste vrai quand un champ magnétique transverse est
appliqué). Hart (1971) Sintéresse a céte cnfiguration en présence d'un gadient de sainité
verticd stabilisant. Bien que le ca d’un faible nombre de Prandtl ne soit pas particuli érement
étudié, cda mrrespond ala cnfiguration d’ expériences de diffusion dans un capill aire verticd,
ou un défaut de thermique fait apparaitre des gradients radiaux de température. Notons que
cette situation est différente de cdle examinéepar Alexander et al (1996), qui ne prennent pas
en compte I’expansion solutale du fluide: il s'agit ici de double diffusion. Barat et Garandet
(1996) appliquent leur modée de diffusivité effedive a cet émulement, pour estimer le
mangue de fiabilité des expériences au sol, en configuration verticde stabilisante. Leur
conclusion est qu'il est nécessaire de s orienter vers des mesures en microgravité pour obtenir
des mesures sres.

2.2 Freinage dedromagnétique.

Les émulements de fluides bons conducteurs de I' éledricité sont fortement influencés par la
présence d'un champ magnétique B. La loi de Lenz veut en effet que tout conducteur se
déplacant dans un champ magnétique soit soumis a un champ éledromoteur. Cela induit des
courants, qui interagissent a leur tour avecle champ magnétique par I’intermédiaire de la force
de Laplacepour « soppcser ala caise qui leur a donné naissance». La densité des courants
induits, j, peut ére cdculéepar laloi d Ohm:

j=o(-0¢ +uxB), (2.14)
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ou ¢ désigne le patentiel éledrique & o la @nductivité dectrique du milieu. La force de
Laplace &ercéesur un volume unitaire est alors jxB.

Ce méaanisme permet, a I’aide du champ magnétique, de cnvertir de I'énergie anétique en
énergie dedrique qui sera finalement dissipée par effet Joule sous forme de chaleur. C'est le
principe du freinage dedromagnétique, utiliseé par exemple dans les freins a wurants de
Foucault des autobus ou des poids lourds, et qui est ala base de notre méthode de mesure. Les
forces de freinage éant créées, pour ains dire par la vitesse, elles ©nt d'autant plus fortes que
lavitesse est grande, et ce quell e que soit I’ origine du mouvement. Dans ce ontexte, le nombre

de Hartmann, Ha=./o/pv BH , caadéise |I' importance relative de la disspation par effet

Joule par rappat a la disspation visqueuse. Pour des valeurs €levées de Ha, les forces de
Laplace dominent globalement les forces de frottement (cet équilibre peut locdement étre
renverse dans des zones particuli éres du domaine fluides, tell es que des couches limites).

2.3 MHD al'édeélledu laboratoire.

Les courants induits par les mouvements du conducteur générent a leur tour un champ
magnétique qui se superpose al champ magnétique imposa. Toutefois, un tel couplage entre
champ de vitese @ champ magnétique n' est efficace que dans des mécanismes de grande
dimension et mettant en jeu des vitesses importantes. On lui attribue par exemple I’ existence
du champ magnétique terrestre d d’ autres corps cdestes. Dans les expériences de laboratoire |l
est en genéral faible. C'est en particulier vrai dans les notres mettant en jeux des vitesses de
I" ordre du micrométre par secmnde a plus, sur des distances centimétriques. Nous
considérerons donc que le champ magnétique B, imposé al’aide d’ un aimant, n’est pas modifié
par I'émulement. C'est I’hypothése de faible nombre de Reynolds magnétique, expasé par
exemple par Moreau (1990. Les équations de Maxwell déaivant le probléme
éledromagnétique n’' apparaitront donc pas dans ce mémoire, bien qu' elles Lient sous-jacentes
atout probléme de MHD.

Lefluide utilisé ici est Newtonien, incompressble. Nous nous plagons dans une situation ou la
formulation de Boussinesq est valide (voir annexe 1). Son émulement est déait par I équation
de Navier-Stokes et I’ équation de continuité sous laforme suivante :

g—‘::i(—mpwpgﬂxs)wmzu, (2.15)
Jo}

Ou=0. (2.16)

Le terme d'inertie non linédre, ullu, est négligé dans I'équation de Navier Stokes, car on
étudie des éaoulements ol le paramétre d' interadiom = oB%/pu est bien supérieur &1 (environ
10° fois). Sauf cas particulier, le terme de variation temporelle de u sera lui aussi négligé: en
effet, en I'absence de champ éedrique imposs, le temps caadéristique de disspation de
I'énergie dnétique par effet Joule est p/(0B?). Sa valeur, inférieure ala seconde, méme pour
des champs magnétiqgues modestes (0.1T), est toujours bien plus faible que les temps
caadéristiques de transport de masse que nous considérons, ce qui justifie I' hypothése de
régime quasi permanent.

Le probléme thermique est simplifié en supposant un nombre de Prandtl nul, c'est adire quele

champ de température ignore les mouvements du fluide. Il est considéré comme imposé de
I’extérieur et larésolution de I’ équation de la dhaleur est donc inutile.
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Figure 2.1: Expressonsde la vitese longitudinale dans diff érents cas de mnvedion
naturelle en cavité horizontale dancée
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2.4 Particularitésdela convedion naturelle MHD.

Les émulements de @nvedion naturelle MHD présentent des propriétés proches des
éooulements MHD en conduite. Ces derniers, bien conrus depuis les années 196070, montrent
notamment deux caradéres marqués:

- unevitese de caur uniforme,

- une vitese de war freinée en 1/Ha ou 1/H& suivant que les parois nt

respedivement isolantes ou conductrices.
Ces deux propriétés ont en fait liées a la présence d'un émulement unidiredionnel. Les
courants induits dans le coaur par laforce dedromotrice uxB, permettent alaforce de Laplace
d’équili brer le gradient de presson uniforme, comme le montre |’ équation de Navier-Stokes
dansle caur:
J ccrXB=0p, donc  jeear ~LIP/p. (2.17)

La vitesse de aaur ne peut, elle, étre obtenue sans considérer les effets visqueux. En effet,
I’ équation de Navier-Stokes étant utili s& pour caculer jear, laloi d Ohm nous indique que Uee,
dépends de la densité de murant j.e, €t du champ éledrique, -0¢.

Prés des parois orthogonales au champ magnétique?, les couches limites, appelées couches de
Hartmann, sont régies par |’ équili bre entre force de Laplace ¢ viscosité. La densité de wurant
n'y est plus imposée par le gradient de presson. Ces couches ont pour épaisseur |y, ~H/Ha s
H est la distance caadéristique dans la diredion du champ B. L’'équation de Navier-Stokes
montre dors que la vitesse de coaur est propartionnelle au courant éledrique dans la cuche:

Wear/lHa? ~ jcoucneXB. (2.18)

La conductance de la paroi adés lorsunrdle de premier plan. Si la paroi est isolante, latotalité
des courants créés dans le aeur sont forcés de se boucler dans les couches. Ceci est permis par
le champ éledrique, -[1¢ qui domine locdement la force dedromotrice uxB. Par conservation
du courant, jeouche ~Ha jcoar, €t donc d'apres (2.17) :

joouhe= Ha Op/B, SOt Uggr ~ H2 Op/v Ha'™. (2.19)

Dans le aas de parois parfaitement conductrices, il n'y a aucune raison pour gque les courants
dans la @muche soit plus forts que dans le aeur, car ces derniers bouclent dans la paroi. La
vitesse de coaur est alors Ha fois plus faible que d-dessus:

Ucoer ~ H2 Op/v Ha™. (2.20)

Dans ce ca& le champ éledrique est faible d joue un role secondaire, du fait du court-circuit
imposé par les parois conductrices.

Dans le @s de la onvedion returelle en cavité, le role des couches de Hartmann reste
similaire. Mais contrairement au cas des conduites, les courants induits ont parfois la
posshilit é de se boucler naturellement dans le aeur, grace ala symétrie du profil de vitesse;
on a dors un comportement en Ha? quelle que soit la @nductivité des parois. Prenons le ca
d’'une caité horizontale avec un champ transverse. Comme illustré sur la figure 2.2, s le
champ est verticd la force éedromotrice et « bien orientée» pour que les courants bouclent
naturellement dans le aoaur, en revanche si le champ est horizontal, cdan’est pas possble.

Dans le premier cas, une éude 2D (Garandet et al (1992)) donne des résultats smples en
saffranchissant du potentiel éledrique. On montre en effet quil n'est pas modifié par
I’ écoulement, en prenant la divergence de laloi d’Ohm. Le profil de coaur est linéaire selon la
verticde d de vitese maximale en Gr/Ha? quelle que soit |a nature des parois. Alboussiére et
al (1993) confirment ces résultats dans le ca 3D s la sedion droite présente un axe de
symétrie horizontal.

2 ¢'est en fait le ca pour toute paroi non paralléle B, en considérant la owmposant normale du champ B.
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Figure 2.2 : Comparaison de deux configurations.

En haut, le champ est vertical, la force dedromotrice tend a créer des courants
qui peuvent se boucler naturellement dans le weaur, en bas, le champ étant
horizontal, ils ont forcés de boucler dans les couches de Hartmann ou dans les
parois.

Dans le deuxiéme ca |’ approche 2D de Garandet et al (1992) n'est pas possble ca le potentiel
est modifié par I' écoulement : ladivergencede laloi d Ohm ne se limite plus a une é&uation de
Poison pour ¢. Comme illustré sur la figure 2.2, la force éedromotrice et en effet «mal
orientée» et les courants qu elle aée sont obligés de se boucler soit dans les couches de
Hartmann soit dans les parois. On auraici une vitesse de aaur d’ ordre Gr/Ha s |es parois ont
isolantes. Cela et confirmé par les smulations de Ben Hadid et Henry (1994 qui comparent
les deux configurations dans le c& d'une sedion carée Dans le ca& de parois isolantes, le
freinage dedromagnétique est donc Ha fois plus efficacelorsque le champ est paraléele ala
gravité, pourvu que la sedion soit symétrique par rapport I'horizontale. Alors, ¢’ est le gradient
de vitese selon la diredion des lignes de dhamp qui est homogéne & non plus la vitese dle
méme.

L’idéede notre méthode éant de aée un écoulement bien organisé de mnvection naturelle &
de le freiner a I'aide d'un champ magnétique uniforme, nous nous placeons donc dans la
situation d'une caité trés éancée horizontalement, avec un champ magnéique verticd.
Rappelons que I’on s'interdit I’ utili sation de parois conductrices pour éviter les problémes liés
a |'effet thermoélectrique, comme déait en annexe. Cette @nfiguration est donc la plus
efficace @ terme de freinage, puisqu elle permet d' avoir un régime Bta® malgré les parois
isolantes. En imposant un gadient de température, AG/L x, uniforme le long de ce tube
caillaire, et s I’on néglige les forces d’origines olutales, le dhamp de vitese longitudinal
seradonné,

- dans I’approximation 2D d'un tube caill aire infini, pour toute valeur de Ha, par la

solution de Garandet et al (1992) :

_ v Grp Qy sinh(y/H) O
= — > - - D"
H Ha? H 2sinh(Ha/2)0

(2.21)

- dans un cylindre infini de diamétre H, dans |’ hypothése Ha>> 1, par la solution de
coaur de Albowsséreet al (1993 :

u:—ZLGrT Y.
H Ha* H

(2.22)

Leslignes de murants forment dans ce c& des cercles concentriques a la sedion droite.
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Notons que I’on bénéficie d’une trés bonne mnnaissance de ce écoulement, étudié en détail
pour sa similitude avec la mnfiguration Bridgmann torizontale de aoissance cistaline. 1l a
été validé expérimentalement par Davoust et al (1999. Davoust et al (1997) proposent en outre
un modele analytique avec résolution de I'équation de la dhaleur, validé par smulation
numérigque 3D ; il met en évidence 4 redrculations dans la sedion droite, du méme type que
cdles observées par Bgjan and Tien (1978). L’influence d' une faible non uniformité du champ
magnétique est analyséepar Neubrand et al (19%).

25 Retour aladiffusivité dfedive.
L' applicaion direde de (2.8) dans le ca 2D, avecle profil de Garandet et al (1992) (éguation

(2.21)) prend laforme::
Dt = D [1+ aup(Ha) (GrSo)/Ha’,

ou:
a(Ha):i_1+1 1,1 12
» 120 12HaTh Ha? 4Th? 8%h? [0 4Ha’Th Ha*'
en notant Th =tanh(Ha/2) et Sh = sinh(Ha/2).

Le wefficient a,p provient uniqguement des termes en sinus hyperbalique de (2.21), il s agit
donc du transport de soluté dans les couches limites du champ de vitese. On érifie que
lorsque Ha tend vers I'infini, a,p tend vers 1/120, car les couches deviennent infiniment fines.
En outre, lorsque Ha tend vers 0, o, Ha™ tend vers 1/3628®, ce qui correspond au cas du
profil de Birikh (équation 2.12).

Dansle @s d'une sedion cylindrique, I’ écoulement de waur de Alboussiére et al (1993) donné
par I'équation (2.22) peut étre utilisé dans I'hypothése Ha >> 1. Pour des nombres de
Hartmann modérés (voir figure 2.3), le transport dans les couches limites doit a nouveau étre
pris en compte par un coefficient a, analogue de a,p. La diffusivité effective est alors:

D, = D§+0(Ha)%g 2.29)

Le wefficient a est aors plus difficile a céculer analytiqguement; il tend vers 7/384 par Ha
tendant vers I' infini. Madean (2000 cdcule ce oefficient par ssmulation numérique 3D, a
nombre de Prandtl infini. |1 néglige donc les redrculations de I'émoulement dans la sedion
droite. Davoust et al (199) rapportent dans une cnfiguration similaire, a fort nombre de
Hartmann, que le wefficient 7/384 devient 5/288 soit a peu pres 5% d' écat. Les résultats de
ces smulations nt tracé aur la figure 2.3, isaue de Madean (2000. Un tableau de quelques
valeurs de a(Ha) cdculées par Madean est donné dans|' annexe 3.

2.6 Méhode MHD de mesure de diffusivités dans les métaux et semi-
conducteursliquides.

La méthode de mesure présentée par Lehmann et al (1999 est smple. Une cédlule de
cisallement est placée horizontalement dans I’entrefer d’'un aimant. L’établiseement d'un
profil li nédre de température le long de la cdlule permet de aéea I'émulement présenté dans
la partie précélente. Le profil de ancentration de départ est donc une marche de @ncentration
de hauteur Acy dans la partie centrale de la cdlule (la ou (2.22) est valide). On effedue
plusieurs expériences, chacune aune valeur de champ magnétique différente, pour mesurer une
suite de diffusivités effedives Dg(B). Dans I’ hypathése d’un rombre de Ha élevé, le tracéde
ces paints expérimentaux en fonction de 1/B* est une droite, dont I'intersedion avec |’ axe des
ordonnées est la diffusivité «vraie», D, et congtitue donc notre mesure. L’origine de cdte
droite ne dépend que de D, les autres propriétés physiques ne déterminent que la pente de la
droite @ n'interviennent donc pas dans cette mesure; la prédsion de la mesure n'est par
conséquent pas tributaire d’ une mnnaissance prédse des caradéristiques des métaux utilisés.
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Figure 2.3: Courbe a(Ha) et a,p(Ha) issues de M aclean (2000).

3. PRISE EN COMPTE DE LA CONVECTION SOLUTALE.

3.1 Limitedu modele thermique.

Le modéle de la partie 2 a éé formulé dans | hypothése d’un alli age suffisamment dilué pour
que les variations de cmposition le long du tube caillaire n'induisent pas de nvedion
solutale. L’influence de la @mnvedion solutale est mise en évidence epérimentalement par
Alboussere et al (1997 sur le couple Sn/SnBi(1%W). La densité du bismuth étant bien plus
forte que cdle de I’étain, la mnvection solutale domine dans ce c& la mnvection thermique.
Le tracé @ B™ n'est alors pas stisfaisant (voir figure 2.4), et la prise en compte de la
convedion solutale s'impaose pour powoir analyser ces données.

D' autres expériences ont été df ectuées sur le muple Sn/Snin (1%W) par Lehmanet al (1999
pour étre confrontées au modéle d’ Alboussére et al (1997 (qui sera dorénavant désigné par
«modéle thermique »). Le muple Sn/Snin (1%W), a éé coisi parce que les densités de I’ étain
et de I'indium ont des valeurs extrémement proches (I’ écat est de moins de 1%); la mnvedion
solutale est donc particuli érement faible dans ces expériences. Leurs résultats ont représentés
sur lafigure 2.5. Au lieu de se regrouper autour d'une droite, comme prévu par le modéele, les
points expérimentaux se séparent en deux groupes distincts, suivant que le fluide riche en
soluté (plus Iéger) est situé du coté dhaud du capill aire ou bien du coté froid. L’ explication est
gue dans un cas, les contributions lutale @ thermique al’ expansion du fluide s' g outent, alors
gue dans I’autre dles = retranchent (comme illustré sur la figure 2.5). La cnvedion raturelle
principalement due au gadient de température est donc favorisée ou défavorisée suivant le
sens du gradient de soluté. La droite théorique prévue par Albousseére et al (1997) est située a
desas des points expérimentaux. Les valeurs de champ magnétique utili sées ne permettent en
effet pas d'atteindre le régime asymptotique d’un fort Ha; les auteurs ne disposaient pas
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encore de modéle pour a(Ha), mais un tracéen fonction de a/B* aurait amené cete droite &
passer entre les deux groupes de points. Ainsi, méme dans ce ¢& ol la mnvedion solutale est
minimisée cette derniére reste significative.
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Figure 2.4 : Résultats expérimentaux de Alboussére et al (1997 sur SnBi (1%W).
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Figure 2.5 : Résultats expérimentaux de Lehmann et al (1999 sur Snin (1%).
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3.2 Ecoulement et équation detransport.

La oconfiguration, schématisée sur la figure 2.6, est donc toujours cdle d'un tube caill aire
cylindrique horizontal, de diamétre H, un gradient de température uniforme AG/L est imposé
ains qu’ un champ magnétique uniforme verticd, d'intensité B.

To 2L To+2AT

Figure 2.6 : Configuration étudiée

Lalinéaité delarelation (2.15), isaue de I’ équation de Navier Stokes, permet, pour déterminer
le champ de vitesse, de cdculer séparément I'émulement d0 au forces thermogravitaires et
I"’émulement d0 au forces lutogravitaires. Les deux solutions peuvent ensuite ére
superposées. Aprées un temps t depuis la mise en contad des deux veines liquides, vérifiant
t >> H?D, le profil de mncentration s’ étend d&ja sur une longueur bien supérieure au rayon du
capillaire. La fluctuation de mncentration dans une sedion droite du tube, ¢, est donc petite
devant ¢y conformément a I'analyse développée dans I' annexe 5. L’émulement est donc
engendré uniquement par le gradient de mncentration moyenne dcy/0x. Bien que le moteur de
I" écoulement soit instationnaire, I' hypothése de régime permanent peut encore ére utili sée Cela
est rendu licite par le fait que le profil de cncentration évolue dans des temps caradéristiques
beaucoup plus longs que la disdpation par effet Joule. Un cdcul analogue a céui de
Albowssére et al (1993 peut aors étre dfedué, en substituant la @ncentration ¢, a la
température.

En adimensionnant les viteses par V/H, les longueur par L et H respedivement dans les

diredions longitudinales et radiales, et en réduisant les concentrations (notées alors C, C, et C,)
a des variations entre 0 et 1, la composante axiale de I'émulement thermosolutal est domée

par :
DY, (2.24)

]

. Letemps 7 est ici adimensionné al’ aide du temps caradéristique

OGr. Gr, 0C

u((x,Y,r)=-2 T 4 -5 -0

( ) B:|a2 Ha? X

9B AC, /L H*
V2

de diffusion sur la longueur du tube capill aire, L%D. L’équation de transport (2.7) issue du
modéle de diffusivité effedive devient alors:

a&:a% sy Sacgacﬁ (2.25

oT GX@ 0 XDEOX

avec Grg =

Gr; <
en nommant S, respedivement T, les groupements\/_ H \/_ T

Cette &uation différentielle non linéare d’ordre 2 déait le profil de concentration lors d'une
expérience de diffusion. Le paramétre T représente I'intensité relative du transport di a la
convedion thermique par rappat a la diffusion; il est ici constant, toujours positif. Le
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groupement SOCy/dX a un sens analogue pour la cmnvedion solutale; il sera paositif (resp.
négatif) si sa cntribution s'gjoute (resp. se retranche) a cdle de la mnvedion thermique.
Prenons garde que Sa éé nstruit al’aide de I’ échelle de longueur L, qui n’est représentative
de I’étendue des variations de mncentrations qu'en fin d expérience S ne représente donc
I’ordre de grandeur de la mnvedion solutale que lorsgue le gradient longitudinal de
concentration dCy/0X est d'ordre 1. Ce dernier point n’est en particulier jamais vérifié en début
d’expérience, ou 0Cy/0X=+c0. Enfin notons que les nombres Set T tiennent compte du freinage
éledromagnétique en 1/Ha’subi par la mnvedion; ils peuvent étre percus comme des
nombres de Rayleigh adaptés au cas MHD?.

La non linéaité de I'équation (2.25) rend sa résolution délicae. Une interprétation de cdte
équation est présentée @ termes d' ordres de grandeur dans la partie 3.3. Deux solutions
asymptotiques sront ensuite données suivies d'une solution approchée permettant de les
rejoindre.

3.3 Evolution temporelle du profil, en termesd’ ordres de grandeur.

Dans le s idéd, le profil initia de mncentration est une marche d'escdier, le gradient
longitudina de @ncentration 0Cy/0X est donc infini en X=0 en début dexpérience ¢
s‘amoindrit au fur et & mesure que la cmposition devient plus homogeéne. Par conséquent, le
terme de transport par la @nvedion solutale, (S9Cy/0X)> domine toujours le reste de la
diffusivité dfedive dans les premiers instants ou notre éuation est valide (¢’ est a dire des que
(2.5) est vaide). Par la suite, ce terme s'amoindrissant, le transport di a la cnvedion
thermique ¢ a la diffusion moléculaire qui, lui, est constant, deviendra dominant a son tour et
ladiffusivité dfedive tendra vers (1+T%). L’allure du profil de mncentration est rappelé sur la
figure 2.7.

Comme la diffusivité effedive, dansle ca général, dépend de X et de 7, il est utile d’introduire
un coefficient global de diffusion, que nous noterons Day/D ; Dayp Sera gpelé la diffusivité
apparente. C'est le wefficient que I'on mesure, aprés une epérience dune durée
(dimensionnelle) t, en analysant le profil de @ncentration comme un profil diffusif. La
diffusivité gparente D, ne dépend donc pas de la position le long du tube capill aire.
L'étendue typique des variations de ncentrations désignée par Adans les notations
adimensionnées, est ainsi donnéepar :

1 ya \
A= EJDappt =~ J\Duy /DJr . (2.26)

—T17=0
1 _—
;“x\ AD | /Dyy/Dr

Figure 2.7 : Forme adimensionnéedu profil de mncentration,
al'instant initial (—) et aprésunedurée 1 (- - -).

La transition entre les deux phases évoquées ci-dessus est caradérisée par |I'équilibre entre
(SICH/AX)? et (1+T2). Puisque la hauteur de la marche de mncentration est 1, le gradient de
concentration peut étre estimé comme;

0Cy/0X = ACy/A,

% En les exprimant de maniére explicite, on vérifie de plus que la viscosité n'intervient pas dans le
probléme de transport a Ha fort.
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et cet équili bre se traduit en donc ordres de grandeur par la @ndition suivante sur I' étendue du
profil :
D S?
Azz_app'[:—_ 2.2
D 1+T? (227)

Dans cette égdlité, le membre de droite est une mnstante pour chaque expérience, puisqu'il ne
dépend que du champ magnétique, du gadient de température gpliqué & des matériaux
utilisés.

La premiére phase arrespond au cas ou le mélange s opére principalement sous I’ effet de la
convedion solutale, I’ équation (2.25) seréduit alorsa:

aC, 0 Eo[PCs 5
(X T)=— IX é’s Eax g@ (2.28)

En uilisant (2.26) pour I' estimation de |I' opérated./0X = 1/A, on voit que la diffusivité
apparente suit une évolution telle que :

D.,
T’“ST_I/Z soit encore —2 5 ~\/—GrSc vz (2.29)

Contrairement au cas thermique pur, présenté plus haut, on a donc une dependance enHa? au
lieu de Ha™; le mefficient mesuré dépend en outre de la duréede I’ expérience suivant ure loi
en tY2 Maintenant que cdte tendance est obtenue, nous pouvons transformer la ndition
(2.27) pour estimer la date de transition, notée 1, entre les deux phases:
SZ
Tg= 77— - (2.30)
C Ty

Lasecnde phase et atteinte pour des durées d’ expérience supérieures a 7,. Le terme solutal de
(2.25) devient alors suffisamment faible pour étre négligé I’ on obtient aisément :

2P =1+T°2, (2.31)

On retrouve le résultat d’ Alboussiere et al (1997), si ce n'est que la @ndition (2.30) sur le
temps éaoulé depuis le début de I’ expériencevient s gjouter ala ondition (2.5)t >> H/D; elle
S éqit en termes dimensionnels

t>> 1, L%D. (2.32)

Alors que (2.5) ne dépendait que de la géométrie @ du coefficient de diffusion, (2.32) est
fortement conditionnéepar le muple dudié atravers son pouvoir solutal SAc, qui apparait au
caré dans & Augmenter le champ magnétique revient a diminuer la durée de I’ expérience
nécessaire pour atteindre la phase de vaidité du modéle d' Albousséret al (1997). Comme S
et T sont propationnels & 1/Ha?, pour un couple fixé @ un gadient de température fixé, T
atteint un maximum pour T =1, ¢’est adire Ha? = a Gr Sc, comme représenté sur la figure 2.8.
Lavaleur de cemaximum est Toma = Gr2/(2Gr)% Au dela de cemaximum, I'influence de T
devient faible @ 1o est équivalent 8 S,

Remarguons enfin que la démarche faite ici est bien sir encore valable en configuration
isotherme, & condition d’éaire T = 0. Le aitére (2.30) devient alors 1= & (voir figure 2.8) et
I’équation (2.31) devient Dyp= D. Pour un produit GreSc donné, un gaphique 1, =f(Ha),
comme ceui de la figure (2.8) donne donc une estimation de la durée de diffusion nécessaire
pour approcher des conditions purement diffusives dans la gamme de champs magnétiques
accessbles. Si cete durée et elle aiss considérée @mme accesible (quelques dizaines
d' heures par exemple), on uilisera la méthode de Lehmanret al (1999 pour obtenir des
résultats smilaires a caix qu' ils ont obtenus sur le cuple Sn/Snin(1%W) (voir figure 2.5). Si
cette durée et hors de portéede I' expérience le transport se fait principalement sous ' effet de
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la onvedion solutale; et un nouveau modéle doit étre utilisé pour déaire les résultats
expérimentavx.

o= SZ (T = 0)
T
To= SI(1+ T
Gr2/(2Gry)
Dapp/D = 1+T°
/ Dapy/D = ST
(a GrrSo V2 Ha

Figure 2.8 : Représentation des domaines de validité des deux régimes
asymptotiques dans|’espace(t, Ha)

3.4 Formesasymptotiquesdu profil de mncentration.

Dans les deux cas asymptotiques déaits a la sedion précélente, |’ équation (2.25) prends des
formes auffisasmment simplifiées pour possder une solution autosimilaire. Pour obtenir cette
solution, on uilise cmme @ndition initiale un profil de concentration en marche d'escalier a
t = 0. On suppacse donc que, malgré le fait que notre modéle ne soit pas valide avant que la
condition t >>H?/D soit vérifiée la longueur sur laguelle le soluté a éé rédlement transporté
pendant cette période différe peu de cdle cdculée al’aide du modéle. Les smulations 2D de
Madean (2000 ne semblent pas remettre en question cette hypothése; une simulation
pleinement 3D permettrait de dore le débat. L' approximation faite ici se rapproche de cdle
abordée a chapitre 1 (partie 3.2) qui consiste anégliger le mélange du au cisaill ement initial ;
on peut minimiser la sensibilit € du résultat a ces problémes en effectuant des expériences de
longue durée(comparée aH%D).

Lorsgue 7>> 1y, le modéle de diffusivité dfedive mnstante est valide, (2.25) est donc une
équation de diffusion, dont la solution dans un mili eu infini est :

Cy(X,T) =1/2+1/2erf ELE (2.33)

A

Ladérivéede ceprofil est une murbe de Gauss comme représentéesur lafigure 2.9.

Lorsque T<< T, I’équation (2.25) prend la forme (2.28) résolue par Madean et Alboussiére
(2001). On peut en effet obtenir une solution autosimilaire en posant :

r]:L et f(n)=Cy(X,1). (2.34)

(382.[) 1/4

Aprés changement de variables, I’ équation a résoudre est: -1/4 n =f'f" (n) . La solution f'(n)
de cete éuation est représentée par une demi-ellipse: f () = (C*(17/2)%)"% le choix de la
constante C permet de normaliser I'aire mntenue sous cette murbe: TMC*=1. Le profil
autosimilaire est alors obtenu en prenant la primitive de (1/m-(1/2)%)¥2 qui s'annule en n=-co,

soit :
n?
+1 . 1 arcsi nnE (2.35)
ZUrr 4 2 'k

f(n)=

I\)|H
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Madean et Alboussiére (2001 remarquent que, malgré ses ressemblances avec la fonction
d’erreur obtenue plus haut, ce profil s'étend sur un domaine fini n O [-2/T"2 2/T*?]; ses
variations forment une demi-elli pse au lieu d’ une murbe de Gauss (figure 2.10)

14

1.2

1 C' (X,1) / \ Cy(X,0)

[N\
wobo o N
0.4

ol /S \
-2 -1 0 1 2
XIN@A+T1% 11

Figure 2.9 : Profil en fonction d’erreur et sa dérivée

1
0.8 //f(r)/)
0.6 iy )//-'—7\

g
0.2 / /i
L \

Figure 2.10: Profil de Maclean et Alboussére (200)) et sa dérivée

3.5 Evolution du profil : un modele approché.

Les deux solutions asymptotiques présentées ci-dessus permettent de déaire les expériences de
diffusion sous champ magnétique dans les cas ol la mnvedion solutale et soit trés forte soit
trés faible. Expérimentalement, la situation idéde serait de toujours pouvoir se place dans les
conditions ou le modéle de diffusivité effedive mnstante est valide. En effet, la méthode de
mesure et alors extrémement simple, comme présenté dans la partie 2.6. Maheureusement, s
I’on considére des valeurs usuelles de champ magnétique, ¢c'est a dire de I’ordre du Teda, 1
atteint des valeurs importantes pour nombre d'aliages. Il faudrait aors effeduer des
expériences approchant voire dépassant la entaine d' heures. Développer une méthode de
mesure dans le ca& ol la mnvection solutale et significative est donc nécessaire. Dans le
méme temps, le fait d'utiliser le freinage dedromagnétique de maniére progressve, en
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augmentant le champ d une expérience al’autre, méne naturellement a des stuations ou la
convedion solutale est trop faible pour dominer totalement le transport. La diffusion
moléaulaire dans le sens longitudina ne peut alors étre négligée La solution asymptotique
n'est dans ce c¢a& pas suffisante pour analyser les résultats expérimentaux. Un modele adonc
été développeé pour décrire de maniére continue I’ évolution du profil de @ncentration et de la
diffusivité goparente, d’'un cas asymptotique al’ autre.

10"
4
AD A
10°
10? 10° 0 10° 10°

Figure 2.11: Comparaison du modéle approché d des simulations numériques
(1D) de I’ équation transport pour T=0.

Traitspleins: résolution numérique;

Tirets: modéle, ou f est unefonction d' erreur (équation 2.33);
Traitsmixtes: modéle, ou f est lafonction de Maclean et Alboussére (2001).

Résolution ce I’ équation de transport.

L' équation (2.25) est résolue de maniére gpprochée & suppasant que le profil prend une forme
autosimilaire Cy(X, 1) = f(X/A(7)), lafonction f étant fixée abitrairement. La seule inconnue du
probléme et donc A(1), qui est formellement assimilable a I'étendue du profil de
concentration. La fonction f choisie doit bien sir « resembler » a un profil de @ncentration,
elle doit étre paire, croissnte @ avoir les bomes limites a I'infini. L’équation différentielle
ordinaire gouvernant A(1) est obtenue en intégrant I'équation (2.25) sur une demi domaine,
comme démontré dans I'annexe 6. Pour plus de simplicité, nous ne nous intéresserons
désormais qu' ala solution dans le ca isotherme (T=0) (le ca général est traité en annexe). En
choisisant, comme fonction type une fonction d'erreur, f(X/A) = 1/2 erf(X/(24))+1/2, la
solution prend alors laforme implicite suivante :

2
T= —i’—mEu AT E (2.36)
JT

Validation dumodéle semi-intégral.

Comme remarqué par Madean (2000, I'équation (2.25) peut, dans le ca isotherme, étre
transformée & une fonction « universelle » par un changement d’ échell es approprié :
X* = X/Set * = 1/ (2.37)

Le paramétre S n’apparait aors plus dans I'équation, qui peut étre résolue numériquement,
«une fois pour toutes». La figure 2.11 représente, a I'aide de ces édhelles, la solution
numérique (1D) de Madean (2000 en traits pleins, confrontée ala solution (2.36) en tirets
ains qu'a I'équivalent de (2.36) lorsqu’on prend la fonction (2.35) comme modéle, au lieu
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d'une fonction d'erreur, en traits mixtes. Les deux premiéres % superposent presgue
exadement, si bien qu' on re les distingue que pourr* < 10%, alors que la derniére s écate
|égérement des deux autres aux temps longs.

Pour une valeur donnéede A*, |’écat relatif entre la valeur de ™ prévue par |’ équation (2.36)
et cdui obtenu numériquement par Madean, reste inférieur a 5% en valeur absolue dans la
gamme de temps 102 <7* < 10°; il pas® de 5% & 11% entre T* = 10° et * = 10°. Le méme
type de mmparaison a éé dfedué pour la solution de I'éguation compléte (2.25), les
simulations numériques étant faites pendant cette thése ; les écats observés sont comparables a
ceux du casisotherme.

Lien avecla dffusivité apparente.

Pour des conditions d' expérience données, |’ équation (2.36) lie donc I’ étendueA(7) du profil
de @ncentration a la durée éoulée depuis la mise en contact. La définition exade de cdte
étendue est faite lors du choix de la fonction f utilisée dans le modéle intégral. Lorsque ce
choix se porte sur une fonction d' erreur f(X/A) = Y2+Y5 erf(X/(24)), cda revient en pratique a
approcher le profil de cncentration par un profil diffusif. La définition de la diffusivité
apparente, Dp,/D, est donc automatique :

Dapp/D= A7IT. (2.38)
On peut donc réécire la solution (2.36) en terme de diffusivité goparente :
D 2 D
Y PO P | (2.39)
D amr s D

Comme illustré sur la figure 2.12 per le tracéde cdte fonction implicite, cette relation reste
cohérente avec un coefficient apparent de diffusion tendant vers D lorsque le transport
convedif tend & disparaitre (donc pour S tendant vers 0) et proportionnel & Sr? (soit
dimensionnellement B*t™?) lorsque la mnvedion solutale est importante. Quelques valeurs de
cette fonction sont tabulées dans |’ annexe 4.

6_ //'
-~
5 ///
-~
4 ,//
Q /’/
& /
//
2] ,f/
//
1_,/
D""1""'2"1"'3' i
S/(4mm)”

Figure 2.12: Diffusivité apparente e fonction de S/(4rm)*?, dansle as
isother me, d’ apres|’ éguation (2.39).
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4. CONCLUSION.

La méthode MHD repose d’'une part sur le modéle de diffusivité effedive développé par
Alboussere et al (1997, et d’autres part sur la modélisation des émulements de @mnvedion
naturelle MHD.

La recherche d'un freinage dedromagnétique le plus efficace possible, malgré I'obligation
d'utiliser un tube dont les parois ont isolantes, nous conduit a choisir la anfiguration ou le
tube caill aire et horizontal, et le champ magnétique verticd. Les vitesses suivent alors une
loi en Ha® au lieu de Ha™ dans |es autres configurations. On peut imposer un profil linédre de
température de maniére a cée un convedion thermique bien organisée

Les deux nombres sans dimension pertinents pour déaire le transport du soluté dans cette
configuration sont :
S=q GrsSc/Ha® et T = a GrySc/Ha®.

lls ©nt analogues, I'un, S, quantifiant I'intensité du transport par la @nvedion solutale,
I"autre, T, cdle du transport par la @wnvedion thermique. Dans la mesure oul le temps, t, éooulé
depuis le début de la diffusion est tel que t >> H¥D, le profil de mncentration est déait par
I’ équation de transport (2.25).

Dans le @s ou la mnvection solutale est négligeeble devant la cnvedion thermique, il s agit
rigoureusement d'une éuation de diffusion. Cela signifie que la diffusivité dfedive ne dépend
ni de la pasition le long du tube caill aire, ni du temps. Le wefficient de diffusion mesuré
globalement & I'aide d'un profil de cncentration est alors indisociable de la diffusivité
effective : Dypp =Dt = D (1+T?). La méthode de mesure de D est toujours, dans ce ca, cdle
proposée par Alboussére et al (1997). Elle mnsiste a éfeduer des expériences a différentes
valeurs de champ magnétique B pour obtenir une suite de valeurs Dqy(B). Le tracéde ces
points en fonction de a/B* est aors une droite dont I’ origine est la diffusivité vraie, D. Le seul
appat effedué a cemodéle thermique pendant cette thése est cdui d'un critére sur la duréede
I’expérience pour pouvoir négliger la mnvedion solutale. Ce aitére, donné par I'équation
2.32, s éait : t >> SY(1+T3? L?/D.

Dans le @s ou le transport par convedion solutale ne peut étre négligé, la diffusivité effedive
dépend de la position le long du tube caill aire & du temps, puisqu elle et liéeau gradient de
concentration lui-méme. Un modéle gproché a & développé pour déaire le wefficient de
diffusion apparent de maniére @ntinue, que la mnvedion solutale soit bien plus forte ou du
méme ordre de grandeur que les autres modes de transport. On peut ainsi déaire des
expériences mesurant des coefficients de diffusion aussi proches du coefficient vrai que désiré.
Ce modéle permet de retrouver avec une bome prédsion les résultats numériques de Madean
(2000) et le @mportement asymptotique D, ~ B2 prévu lorsque le transport par
convedion solutale est dominant. Nous disposons donc d’ outil s théoriques permettant I’ analyse
d’expériences de diffusion dans lesguelles la wnvedion returelle et contrélée al’aide d'un
champ magnétique. Les conditions nécessaires a la validité de ces outils ont que la duréedes
expériences vérifie t >> H%D, et quele mefficient de diffusion D soit constant. Il doit
donc ére indépendant de B et, a I'échelle d'une expérience, de la température & de la
composition.
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Chapitre 3

Dispositifs expérimentaux

Ce chapitre présente les install ations expérimentales utili sées durant cette thése. En particulier,
deux dispasitifs de mesure de diffusivité, Euridicel et Euridicell, se sont succédés. |l sont tous
deux compaosés d'une célule de dsaillement, d'un four cylindrique, dans lequel la célule
prend place et d'un éledroaimant alimenté par un genérateur de curant continu. La partie 1
déait de maniére extensive Euridice I, les choix techniques faits lors de sa @nception, et le
protocole expérimental suivi lors de son uilisation. La partie 2 peut ains se limiter aux
spédficités d’Euridice |l par rapport a son prédécesseur. La troisieme partie du chapitre déait
le dispositif dédié al’ élaboration des alli ages utilisés dans les deux cdlules.

1. EURIDICE |.
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1.1 Présentation générale

Euridice | a &é mngue avant le début de cedte thése pour les premiéres investigations sur la

diffusion dimpuretés ous champ magnétique (Lehmann et al (1999). Comme I'objet de

I'étude est avant tout la méthode de mesure, la gamme de températures visée se limite ades

valeurs modestes, suffisantes pour étudier des alli ages base éain fondant a moins de 250°C.

Dans le principe, Euridice | est prévue pour rédiser I'émulement de cnvedion thermique

MHD d’ Albousgére et al (1998), présenté au cours du chapitre 2 (équation (2.22)). Trois

éléments nt essentiels dans on cahier des charges :

¢ la cdlulede dsaillement forme quatre caill aires dans un matériau isolant électrique,

e un gadient de température uniforme peut étre éabli | e long des tubes capill aires,

¢ I'ensemble sadapte al'entrefer d'un éledro-aimant existant au Madylam produisant un
champ magnétique uniforme (de 0 a0.75 T).

Plus que pour les autres dispositifs de cetype en Europe, Euridicel a éé mngue dans I'optique
de ontroler la mnvedion raturelle lors de I'expérience de diffusion. On peut remarquer que
Lehmann et al (199) n'avaient alors pas pris conscience gque le probléme de mnvedion dans
les expériences de diffusion binaire est intrinséquement solutal, au moins en configuration
horizontale. L'hypothése d'alli age dilué, héritée de la aoissance caistalline, laissait supposer
gque la mnvedion solutale pourrait étre négligée devant la wnvedion thermique. Cela
supposait donc une excelente maitrise de la cate thermique dans le four, ce qui a éé la
principale préoccupation lors de la wnception de cdte expérience La prédsion de la
mécanique @ndtitue l'autre défi du dispositif : I'idée de mnstituer un tube caill aire par
|'alignement d'une trentaine de trous mobiles les uns par rappart aux autres ne vaut que si cet
alignement est excdl ent.

Il a &é choisi* de privilégier la simplicité en concevant une cédlule aitour d'un arbre cantral,
entrainant les disques en rotation jusquala position désirég avecdes butées fixes arr le four.

Enfin notons que cedispositif, aprés avoir servi aux premieres expériences visant a tester la
méthode de diffusion sous champ magnétique, est resté inutilisé plusieurs mois avant une
remise en service au début de cete these. Ce fait, qui peut sembler aneadatique, doit étre gardé
a l'esprit lors de la mmparaison de résultats obtenus par deux expérimentateurs différents a
plusieurs mois d'intervalle. Les dispersions expérimentales en matiére de mesure de diffusion
sont habituellement telles, méme pour un seul utili sateur, que cda mnstitue déja un test de
reproductibilit é intéressant.

A B, — Réﬁervoirs\ﬁ B A B A B A B
[] _
L[S _obturateur 7 i
- Supérieur
] g , Il
L A
L Obturateur
= inférieur ~< — — —
= <L Elementisolé™ " - H
ey @) ©) 4 ©)
Fusion Remplissage Isolation Miseen contact, Cisaillement
puis diffusion

Figure 3.1: Les5 étapesd’une expériencede diffusion sur Euridice
Deux des 4 canaux (A,B,C,D) sont représentés.

4 L'autre option étant d'entrainer les disques en rotation par leur diamétre extérieur uniquement, l'arbre
central ne sert alorsquales guider.
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1.2 Un méanismedeprécision.

Un systéme de cmmande unique par rotation de I'axe central de la cdlule de dsaillement
permet de rédiser les 5 étapes du protocole expérimental déait par la figure 3.1. Cette axe est
muni de pions en graphite disposés tous les 12 mm et venant buter dans des évidements des 35
disques de cdamique formant la célule. Un de ces disques est représenté sur lafigure 3.2, il en
existe 5 sortes, différentiables par la talle des évidements intérieurs et extérieurs, qui
permettent de définir |'angle des rotations quiils subiront. Deux pions nt représentés dans des
positions arbitraires, le pion situé al'extérieur du disque est fixé sur I'intérieur du four. Chaque
disque est donc entrainé en rotation par I'axe cantral ou par adhérence avec ses voisins jusqua
ceque |'évidement extérieur vienne en butéesur un des 35 donsfixés aur I'intérieur du four.

Arbre
central

Pion
intérieur

Trou cklatige

----- < Trouformant un
de centrage

segment de capillaire

Figure 3.2: Schéma d’un disquetypiqued’Euridicel ou Il .

Les 4 trous de diameétre @2 mm forment les 4 tubes capill aires par empil ement des disques. Les
trous 1.5 mm situés sur un diamétre légerement plus grand permettent d'enfiler une tige de
centrage (¢1.45 mm) de maniére avérifier aprés chaque éape du protocole (figure 3.1) le
positionnement rigoureux des disques. Cette astuce et une des innovations d'Euridice | par
rappat aux cdlules a dsaillement l'ayant précaélée Cette technique d le fait de définir
prédsément la position des disques a I'étape (4) par une butéefixe sur leur diamétre extérieur
assurent un alignement irréprochable des trous constituant les 4 capill aires.

Pour une cél ule fonctionnant sous champ magnétique, comme Euridice, les capill aires doivent
impérativement étre isolants pour éviter que des courants d'origine thermoéledrique ne se
bouclent dans la paroi et créent une source de @nvedion (voir annexe 2). Une céamique
usinable (C902 de dhez Cotronics™), pour fabriquer les disques-mémes de la célule. Son
utilisation dans des appli cations au dela de 500°C nécesste de |ui faire subir un reauit avant ré-
usinage. Par contre, son coefficient de dilatation thermique est proche de ceui du graphite ce
qui laisse imaginer des mécanismes couplant ses matériaux et powant travaill er dans une large
gamme de températures.

Un des points délicats des cdlules de dsaillement, et en particulier dEuridice, est d'établir
|'étanchéité des tubes capill aires formés par I'empilement de disques de c&amique. L'étain
mouille en effet mieux la cdamique utilisée dans Euridice que le graphite; ce métal est donc
particuliérement enclin a «séchapper» entre deux disques, ou I'éanchéité est rédisée par
simple mntad. Ced nécessite un trés bon état de surface ¢ une mmpression suffisante de
I'empil ement des disques, rédisée dl’aide de resorts. La céamique utilisée aun coefficient de
frottement tel quil est indispensable de lubrifier la zone de mntad des disques us peine de
bloguer le mécanisme. Le lubrifiant utili sé est du graphite en bombe (produit Graphoil chez
Acheson™), que I'on pulvérise sur les faces des disques de maniére & @& déposer ure fine
couche d'épaisseur homogene. On prend hien entendu soin d'éviter I'introduction de graphite
dans lestrous constituants les tubes capill aires.
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Protocole expérimental.

L'utilisation de réservoirs de gros diameétre ot le métal est fondu avant I'expérience permet une

homogénéisation efficacedes édchantillons en quelques minutes; la précaition a éé prise de

respeder largement ce temps avant chague expérience. Le remplissage (étape (1)) se fait par
gravité, la cdlule dant placéeverticdement dans I'entrefer de I'amant déait dans la sedion
suivante. Avant I'ouverture des réservoirs pour cette dape, un vide sommaire et fait dans

I'ensemble du dispaositif; aprés ouverture, deux & dng minutes séoulent avant qu'une presson

d'argon soit imposée pour assurer un remplissage dficacedes tubes cepill aires (étape (2)).

L'isolement de la veine liquide @ des réservoirs est ensuite dfedué; de la méme maniére, un

disque spédalement placé al'autre extrémité de chaque caill aire permet d'isoler une parcedle

de fluide (étape (3)). Cet isolement a plusieurs intéréts :

e les contenus du réservoir et du dernier disque éant isolés de la veine, leur compasition
moyenne est inchangée al cours de I'expérience & nous procure donc les concentrations
initiales de I'expérience c'est également un bon test de I'homogénéité du mélange initial,

e les conditions aux limites pour le transport de soluté sont ains fixées de maniere
rigoureuse : s I'expérience est suffisamment courte pour que le profil de mncentration
sétende sur une portion limitée des tubes capill aires, on considérera que la diffusion a eu
lieu dans un milieu infini. Toutefois il peut arriver que le profil «touche les bouts du
capillaire», on a dors une @ndition dimperméabilité aune position définie de maniére
prédse.

e les disques permettant I'isolement en question sont en céamigue & assurent aussi
I'isolement éledrique de laveine liquide & des réservoirs en graphite.

Une fois cette dape de remplissage dfeduée I'ensemble dmant-cdlule et mis al'horizontale
(positionné au niveau a bulle de préasion), le champ magnétique est imposé pendant plusieurs
minutes de maniére a«camer» les mouvements convedifs existant dans les tubes puis la mise
en contad (étape 4) alieu : une rotation de 45°C d'une moiti é de la cél ule permet de cnstituer
4 cepillaires dans lesguels la cmmpaosition varie selon un profil «en marche d'escdier». Ce
profil et I'heure de la mise en contad seront considérés comme conditions initiales lors du
dépouill ement des données. Apres plusieurs heures de diffusion, la derniére éape du protocole
consiste a dsaill er la veine liquide en 34 petits morceaix isolés les uns des autres (étape (5)).
On peut alors couper le champ magnétique & le chauffage du four. Chaque petite parcdle de
fluide se solidifie dnsi isolément, conservant donc sa mncentration moyenne dans la mesure
ou il n'y apas de réadion chimique avecla cé&amique.

Les échantillons wlides ains obtenus constituent donc une discrétisation du profil de
concentration au moment du cisaillement. lls ont ensuite démoulés puis envoyés au Centre
d'Analyse Elémentaire du CNRS, a Solaize, ou leur composition est mesurée par ICP (voir
chapitre 4). En général, sur les quatre caill aires issus de I'expérience, seuls deux sont analysés,
les deux autres étant stockés au laboratoire. L'anayse exceptionnelle de quatre capill aires
permet de vérifier lafaible dispersion des quatre wefficients mesurés (voir chapitre 5).

Revenons maintenant sur I'étape de mise en contad. On remarque, en saidant éventuellement
de lafigure 3.1, que la pasition relative du demi capill aire riche en soluté est alternativement
du cété dhaud (c6té du réservoir) ou du cété froid. Ced est une cnséquence de la solution
technique choisie pour remplir les capill aires : ils ® remplissent ainsi tous par le méme @té, ce
qui est un gage de simplicité pour |'étape (3). Le gradient de composition est par conséquent
dirigé pour deux capill aires dans le méme sens que le gradient thermique, et en sens oppase
pour les deux autres; les deux types de cnvedion se renforcent donc dans un cas aors quils
soppasent dans l'autre.

1.3 Uncontrdle rigoureux de la température
La méthode de Lehmann et al (199) est basée sur I'imposition d'un émulement de mnvedion
thermique. 1l est donc fondamental de maitriser auss préasément que possbhle le champ de

température dans les tubes capill aires de la cdl ule.

Le four est un cylindre @nstitué de plusieurs enveloppes concentriques (voir figure 3.3), ses
dimensions maximales, ¢120x450 mne, ont été imposées par |'espacedisponible dans I'entrefer
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de I'amant existant. Dans la mesure du possble une symétrie de révolution a &é respedéede
maniére a homogénéiser les pertes radiales de caeur et a favoriser un flux thermique
longitudinal. Des smulations numériques ont permis de choisir la géométrie & de combiner
efficacement les matériaux pour obtenir une température la plus linédre possble le long des
tubes capill aires.

Le graphite, excdlent conducteur de la température a éé utilisé autant que possble. Deux
matériaux différents ont utilisés pour rédiser I'isolation thermique du four : le microtherm et
la monalyte. Le premier est un super-isolant se présentant sous forme d'une poudre tres fine a
compader, sa @nductivité est extrémement faible (0.02 WK™m™). Le seaond est un solide
poreux, moins isolant, mais pouvant susiner asez prédsément et par lequel on peut
transmettre des efforts - par exemple versles disques de la célule de dsaill ement.

Figure 3.3: Schéma de principe du four Euridicel.

De I'extérieur vers|'intérieur, le four est constitué de :

» L'enveloppe aproprement parler, en ader inoxydable, assure la tenue mécanique du four
(rigidité, positionnement, etc.); son diamétre extérieur est de 120 mm. Elle mntient une
circulation d'eau qui a pour but dhomogénéiser la température ala surface etérieur du
dispositif.

e Une ouche de microtherm d'épaisseur 7 mm permet de limiter les pertes radiales au
minimum,

« L'enveloppe ou fourreau gaphite, sur laquelle sont bohinées 3 résistantes chauffantes
déaites ci- desous, est rainuréepour permettre le passage de plusieurs thermocouples,

e La cdlule dle-méme est constituéede |'empil ement de 35 dsques de céamique (30mm),
le long d'un axe en inox; de part et d'autre de cé empilement se situent le réservoir en
graphite @ unréservoir fictif de méme longueur en vue d'éablir une cetaine symétrie.

L'extradion de la chaleur est fadlit ée al'une des extrémités (que I'on appellera dté froid) a
|'aide d'une pieéce @ ader inoxydable rédisant un pont thermique entre le fourreau graphite @
I'extérieur. Les pertes axiales aux deux extrémités ont limitées par deux cylindres de
monalyte. Deux circulations d'eau situées a l'extérieur de ces entretoises de monalyte
maintiennent une température accetable par lesjoints d'étanchéité.

L'appat de chaleur est rédisé grace atrois bohinages résistifs, connedés a trois alimentations
régulées indépendamment les unes des autres. Un de ces bohinages couvre la partie ceitrale du
fourreau graphite, il appate la majeure partie de la puissance Les deux autres, situés aux
extrémités du fourreau compensent les pertes axiales. En jouant sur les trois consignes de
température, on peut ainsi a loisir éablir une isotherme le long de la cdlule ou encore un
gradient longitudinal de température, qui sera uniformisé par conduction thermique dans le
fourreau graphite.

Le champ de température dans le four est mesuré al'aide de thermocouples de type K de
diamétre 1mm, leur soudure froide est déportée dans une boite froide dont la température est
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réguléepar circulation d'eau. Huit accés ont possbles au niveaux du fourreau en graphite sur
une méme drconférence unacaes est possble al coaur méme de la célule par le trou de latige
de ceitrage. On peut ains contréler les variations longitudinales de la température, son
invariance par rotation et son uniformité radiale.

Trois de ces thermocouples ot positionnés de maniére permanente d servent de mesure pour
larégulation des trois sources de chaleur; ils ©nt donc connedés a des régulateurs PID. Leur
signal est de plus enregistré durant toute |'expérience par un enregistreur Chessel ™ de maniére
a vérifier la anstance de la thermique ai cours de I'expérience Chaque trou permettant de
glisser un thermocouple est bien entendu rendu étanche au gaz par un presse éoupe.

Ainsi 5 régulateurs PID sont utilisés pour contrdler I'appart de aurant dans les trois bohinages
résistifs, la température de I'eau refroidissant les extrémités du four et la boite froide. Ces
régulateurs et la boite froide sont eux-mémes placé dans une enceinte maintenue a
température cnstante par une drculation d'eau, dont la température et réguléepar un sixiéme
PID. Cea évite toute dérive de I'éledronique due aix variations de température ambiante. Un
schéma synoptique de cesystéme de régulation est présenté sur la figure 3.4. Les unités de
régulation sont des unités bi-boucles, HP903 c& chez Eurotherm™.

Notons que ce systéme de régulation est en de nombreux points comparable a céui de
I'expérience MASCOT de Davoust (1996 sur la mnvedion naturelle MHD en cavité
horizontale; une diff érence importante éant qu'ici la drculation d'eau est ouverte dors quelle
était fermée dans n cas, de maniére aaméliorer encore la stabilit é en température de I'eau.
L'implantation d'Euridice | dans la sdle «Mercure» du laboratoire, dont la température est
climatisée pour des raison de séaurité est auss un fadeur favorable aune bome régulation en
température (les expériences de diffusion powant durer jusqua 36 heures, les variations de
températures dans une piecenon climatisée peuvent étre importantes). On a pu vérifier que les
fluctuations des températures indiquées par les PID autour de la valeur consigne ont toujours
une amplitude inférieure adeux ou trois centiemes de degrés.

L'établissement d'un profil linédre de température le long de la celule se fait de maniére
progressve. On détermine tout d'abord par dichotomie les consignes a domer au régulateur
pour obtenir une isotherme la plus parfaite possible aitour de la valeur désirée (en général
250°C ou 275°C pour les expériences présentées dans cette thése). A chaque modificaion
d'une ou plusieurs consigne, on mesure al'aide d'un méme thermocouple la température en
diff érentes «abscisses» le long de la cdlule. Ce thermocouple mobile est en général glissé par
le trou de latige de centrage d peut coulisser le long de la célule, dans la céamique, il sagit
donc d'une trées bome etimation de la température le long des tubes capill aires mémes.
L'inconvénient de ce accés est qu'il est unilatéral, c'est a dire que I'entrée du thermocouple se
fat du coté chaud; on observe que la cnduction thermique le long de la gaine du
thermocouple est telle quell e perturbe la mesure tant que le thermocouple ne pénétre pas d'une
longueur d'a peu prés 7 cm. Ced a pu étre vérifié en mesurant latempérature en unméme point
du fourreau graphite en y accélant d'un c6té puis de l'autre. Les deux conclusions que I'on tire
de ce enseignement sont que, d'une part, on ne tiendra pas compte des mesures trop prés du
bord et on suppasera que le profil de température ala méme dlure que un peu plusloin, et que,
d'autre part, les thermocouples fixes de régulation seront insérés par le dté oppcsé de |'endroit
ou il s mesurent latempérature - le chemin le pluslong éant le meill eur.

Une fois un profil isotherme bien établi, on décde de maniére symétrique les consignes de
température pour les deux bohinages résistifs stués aux extrémités du four, augmentant |'une
(coté dhaud) et diminuant I'autre (c6té froid). Aprés quelques retouches et quelques traass de
profils de température, on arrive a éablir un gradient thermique cnstant pouvant atteindre des
valeurs de 200°C/m avec une prédsion en température supérieure au dixieme de degré & une
excdl ente reproductibilit é.
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Figure 3.4 : Synoptique présentant le systéme de régulation de la température dans

Euridicel (issu deLeroux (1997).
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1.4 Un champ magnétique homogéene

Le champ magnétique utilisé pour les expériences Euridice | est produit par un éledroa mant
existant depuis longtemps au Madylam. |1 est constitué de deux bohinages classques reli és par
un circuit ferromagnétique cupé d'un entrefer de 18 cm. Son béti est muni de deux axes de
rotation, on peut ains le postionner de la maniére désirée L'ensemble four/cdlule est
suspendu a des bras articulés fixés au bati. Des silent-blocks protégent cet ensemble des
vibrations; il est positionné dans I'entrefer a l'aide de cdes d'épaisseur pour Sassurer de
|'orthogonalité du champ magnétique € dela célule.

Le champ magnétique obtenu varie de 0 & 0.75T. Il a &é é&alonné récemment a deux reprises
(Davoust (1996 et Leroux (1997). Leroux (1997 indique une uniformité meill eure que 0.7%
lelong d un tube caill aire, et 0.55% entre deux capill aires distants de 22 mm. A I'échelle de la
sedion d'un cgillaire de diamétre 2mm, elle peut donc é&re etimée a40.05%. L'intensité
fournie par le générateur de @urant continu est régulée a+/-1mA prés et |I'on connait donc le
champa +/-0.4 10°T prés. Comme remarqué par Davoust (1996 la stabilit é dans le temps est
irréprochable. A chague expérience, I’ horizontalité de |’aimant, et donc la verticdité du champ,
est vérifiée a’aide d'un niveau abulle de préasion.

2. EURIDICEII
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2.1 Présentation générale

Euridice Il est un dispaositif de deuxiéme génération, développé grés un an de thése environ.
Cette partie ne déait par conséguent que les différences majeures du dispositif par rapport a
son prédécesseur, Euridice |. Alors qu'Euridice | vise a dudier I'effet d'une mnvedion
thermique imposéesur le transport de soluté, Euridicell sintéresse au contraire ala onvedion
d'origine solutale inhérente aux expériences de diffusion en capill aire horizontal; on y travaill e
dans des conditi ons isothermes. Bien que ces conditions ient fadles a dablir dans Euridicel,
la construction d'un nouveau dispositif a &€ nécessaire pour effeduer des expériences Dus
plus fort champ magnétique. L'objedif étant d'approcher 2.5T, il était impératif de réduire
I'encombrement de I'ensemble au minimum, et de I'insérer dans |'entrefer d'un aimant construit
sur mesure. La recherche d'un compromis entre prédsion mécanique & qualité de la thermique
d'une part et encombrement d'autre part sest donc imposée

Un deuxiéme objedif a en méme temps été fixé : avoir accé a une plus grande gamme de
températures. D'une part I'exploration de la dépendance du coefficient de diffusion avec la
température pour les matériaux déja utili sés (fondant a moins de 250°C) serait alors accessbhle.
D'autre part, la posshilité de démontrer la méthode sur des dliages & mnnotation plus
industriell e, tels que les Aluminium-Nickel éudiés lors de la mission FOTON 12 (Garandet et
al (2001)), serait offerte.

L'ensemble four/cdlule € I'aimant ont donc &é dessnés puis fabriqués smultanément. Le oot
de ca ensemble a éé réduit autant que posshle, de maniére a onsaaer la majeure partie du
budget aux expériences ellesmémes. Un vieux générateur de courant continu pouvant fournir
4000 amperes us 20 volts étant disponible au laboratoire, I'éledroaimant a éé dimensionné
en fonction de cedernier.

2.2 Un champ magnétique devé & homogene.

Le cdier des charges de ce éledroaimant est clair : obtenir un champ uniforme proche de
2.5T dans un entrefer de 7 cm et un volume magnétisé de I'ordre de 7x7x40 cm®, avec ai plus
100 kW de puissance édedrique. La difficulté de remplir ce caiier des charges e, elle auss,
trés claire : le fer, permettant de candiser le flux des éledroaimants dans leur circuit
ferromagnétique sature aux alentoursde 2 T (a1.8 T, la perméabilit € du fer pur est d’a peu prés
100U.S.., contre 4000a 0.75T). La moindre augmentation de champ lorsqu'on atteint ces
valeurs devient trés colteuse en terme de puissance éedrique; de forts courants ©nt alors
nécessaires et I'extradion de la daleur dégagée par effet Joule nuit a la compadté du
bobinage. De plus, puisque le flux magnétique et moins bien candisé par le drcuit
ferromagnétiqueil est plus difficile de aéea un champ homogéne. Notons aussi que I'utili sation
d'un solénoide supraconducteur présente un coltt élevé (al’adchat et al’ utilisation), la nécessté
d’'une ingtallation cryogénique & des inconvénients en matiére d’homogénéité du champ. La
posshilit é d’ eff ectuer des expérience dans des aimants du Laboratoire de Champs Magnétiques
Intense, a Grenoble, a auss été écatée ca il est difficile d’' obtenir des « fenétres » de champs
dépassant 24 heures snsinterruption.

La technique utilisée pour rédiser notre dmant est de type bohkine de Bitter (non
supraconducteur). Le bokinage est rédisé par des plagues en cuivre d'épaisseur 2mm, largeur
20cm (voir figure 3.5). Ces plagues en cuivre, au nombre de 68, sont brasées a I'étain bord a
bord et empil ées les unes sur les autres pour créea une sorte de solénoide. Leur forme est
redangulaire pour offrir un entrefer compatible avecla mise en placede la cdlule @ de son
four. Entre dhaque plague une feuille d'isolant de 100um d'épaisseur évite le mntad électrique.
Avec un générateur 20V, 4000 A, on rédise ans 280 M0 Ampére-Tour. L'ensemble des
plaques, percé de 140 trous (g2mm) autorisant la drculation d'eau, est implanté dans une baite
étanche pour assurer le refroidisement de I'ensemble; lorsgu'on crée I'empil ement, ces trous
forment des canaux le traversant de part en part.
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Entrefer
7x7x40 cm?
15.5cm
B — Creut
12cm 45¢cm __12cm ‘ ferromagnétique
Figure 3.5: A gauche: deux plaques de aiivre seront soudées sur une

extrémité pour constituer une spire.
A droite: vue globalede I’ édedroaimant, circuit ferro-
magnétique ouvert.

Le flux magnétique est canalisé autour des deux grands cotés de la boite grace aun double
circuit ferromagnétique en fer doux (voir figure 3.5). Deux pieces polaires concentrent ce flux
vers l'entrefer de 7 cm, au centre de la bokine. Ced est une différence par rappat a l'ancien
éledroaimant ou le drcuit ferromagnétique ne se referme que sur un grand c6té du bohinage,
laissant I'accés a l'entrefer par 'autre ddté; ced permet, a flux fixé, de diviser par deux les
valeurs d'induction magnétique dans le fer. L'inconvénient de cete solution technique est que
l'ace@s a l'entrefer est presgue entierement obstrué par le drcuit ferromagnétique. Tant que le
fer n'a pas atteint la saturation (1.5 T), une puissance de quelques kilowatts suffit a aée le
champ magnétique nécessaire (pour un champ de 0.75 T, 2kW sont nécessaires contre 30kW
dans|’aimant précédant). Lorsgue I'induction dans I'entrefer atteint des valeurs plus élevées, les
piéces polaires du circuit ferromagnétique saturent et perdent leur perméabilit &. La majeure
partie du circuit ferromagnétique reste pourtant trés efficace cal'induction y vaut la moiti é de
I'induction aux péles.

La géométrie du bohinage a €é optimisée al'aide de simulations numériques 3D sur flux-
expert™, aors que I'ensemble bokinage/circuit ferromagnétique a été optimisé par des
simulations numériques 2D sur MagSolve’.

Ainsi le oncept de ce aimant est alafois classique € original. Il est classique dans la mesure
ou la technique des plaques Bitter circulaires est utilisée dans tous les champs magnétiques
intenses (la partie supraconductrice n'appate qu'un champ dappadnt). La géométrie
redangulaire et par contre originde dns que la jonction éedrique par brasage :
traditionnellement le contad électrique se fait par smple presson, ce qui induit des résistances
de mntad nettement supérieures et vieillit certainement moins bien. Enfin, le drcuit en fer
doux n'est pas utili sé dans les bokines de Bitter 'traditionnell es'. 11 nous apparte une importante
eoonomie d'énergie, un fort gain en homogénéité & a le mérite de lissr les fluctuations de
haute fréquence présentes dans le murant éledrique d'alimentation (produit par hachage).

L'ensemble, pesant prés d'une tonne, est fixé sur un béti par deux paliers de maniére a artoriser
toutes les inclinaisons de champ magnétique passble. Une potence munie d'un treuil permet de
soulever la partie supérieure du circuit ferromagnétique, sur laquelle le four est fixé, ouvrant
ains ac@s a l'entrefer. Lorsgue le drcuit est fermé le seul accé a l'entrefer se fait par deux
jours de 5x7cm?, de part et d'autre de la piecepadlaire.

® logiciel gratuit d'élément-finis, développé & téléchargesble al'université Irlandaise University College
Dublin.
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La figure 3.6 montre les mesures dinduction effeduées dans |'aimant, pour deux valeurs
moyennes de champ magnétique. L'induction & I'emplacement d'un tube caillaire est
Iégérement plus élevéeque cdle ai centre de I entrefer, car le flux magnétique se mncentre a
I’approche des pdles. L'homogénéité le long d'un tube (long de 18 cm), pour une induction
élevée (2.15 T) est de 3% ; pour des inductions plus faibles elle devient sensiblement
meill eure. En valeur de pointe, des inductions de 2.3T ont été ateintes avec 380QA. Il est,
toutefois, dans I'état actuel des choses, imposshble de maintenir ces valeurs pendant plus de
quelques oondes car le refroidisement néaesste des pressions supérieures aux pressons
accetables par le systéme d'étanchéité.
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Figure 3.6 : Composante verticale du champ magnétique mesurée dans
I’ éledroamant.

Remarquons enfin que plusieurs modificaions mineures permettraient d'améiorer de maniére
notable les performances de cdte amant. D'une part, I'éabli ssement d'une meill eure danchéité
simpose pour améliorer le refroidisement et donc d'admettre les valeurs de @urants
importants dont on dispose. D'autre part, le matériau uilise aduellement dans le drcuit
ferromagnétique est du fer pur ARMCO™; remplace les parties les plus sturées par un
dliage Fer-Cobalt présentant de meilleures propriétés de saturation permettrait un gain
significaif (0.1 ou 0.2T) en induction maximale & en homogénéité du champ.

2.3 Particularitésd' Euridicell

Les différences entre Euridice Il et Euridice | sont liées & la compadté d'Euridice Il et & son
confinement dans I'entrefer d'un aimant auquel I'acceés est difficile. Avecun diamétre extérieur
de 65 mm et une longueur de 450 mm contre @ 120mmx800mm pour Euridice I, on peut
considérer que le gain en volume est de 83%. Au lieu d'étre suspendu par des bras fixés au
portique, le four se visse diredement sur le drcuit ferromagnétique. La mise en rotation des
disques de la cdlule se fait toujours par un axe ceitral, mais @ commande et déportée a
I'extérieur de I'entrefer par une urroie aantée les diamétres des poulies utilisées ©nt dans un
rappat deux, d'ol unpositionnement angulaire préds.

Lorsque le four et la celule sont descendus dans |'aimant, I'accés latéral ne permet pas le
passge d'une tige de cantrage. On e I'utilise donc que lors de I'insertion de la cdlule dans le
four pour sassurer de lI'alignement initial des capill aires. Elle est retirée gres que le four ait été
fermé e fixé sur le fer de I'éedro-aimant. L'indexation préadse de la poulie permet d'éviter une
rotation malencontreuse de |'arbre dans les opérations qui suivent. La prédsion du mécanisme
a bien entendu été testée hors de |'électroaimant, en passant la tige de centrage de part en part
dela cdlule a tague éape du protocole.

La ommande d'ouverture/fermeture des réservoirs est séparée de cdle des disques de la
cdlule; untube qui dépase de I'entrefer sert ala fois de levier pour rédiser ces opérations et
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d'amenée de gaz pour le four (pompage € injedion d'‘Argon). Ce systéme et situé al'autre
extrémité du dispositif que la cmmande par poulie.

Dans Euridicell la diffusion seffedue dans deux capill aires ulement, le dté riche en soluté
étant le méme dans chacun des deux. IIs ont constitués d'un empilement de 30 dsques de
6mm d'épaisseur (soit 18 cm de longueur). Deux diamétres de base sont utilisés dans les
expériences relatées ici : @2mm et @l.5mm. Ces deux canaux sont positionnés sur un plan
verticd au mili eu de I'entrefer. |1 s'agit de la zone oul le champ est purement verticd. Le champ
magnétique y étant le plus homogene € leur position étant symétrique, on est ainsi asauré que
les deux capill aires «voient» le méme champ magnétique.

Suite ala rupture d'un pion d'indexation sur le fourreau graphite, I'isolement d'une parcedle de
métal liquide en début d'expérience est impaossible; la réparation est délicae e ne paralt pas
nécessaire ca quatre demi-capillaires ne sont pas utilisés dans I'éape de diffusion et
constituent donc une excelente mémoire de la mmposition initiale.

Du point de vue thermique, I'enveloppe extérieure du four est ici en cuivre : bien que moins
rigide que I'inox, ce matériau présente I'intérét d’homogénéiser le champ de température ala
surfacedu four et donc les pertes radiales; il est ains plus fadle d'obtenir une isotherme au
centre du four. Contrairement a Euridice |, cette enveloppe n’est parcourue par aucun systéme
de refroidissement, pour des raisons d'encombrement.

Le probléme de mnduction le long des thermocouples a é&é réduit en implantant des
thermocouples de diamétre 0.5 mm. A la différence d'Euridice I, leur soudure froide n'est pas
déportée dans une baite froide, mais compensée de maniére interne par les PID. De plus
I'implantation du dispasitif n'est plus dans la «salle mercure» mais dans le hall technique du
laboratoire. Bien que les variations de température ambiante ne soient pas inquiétantes,
I'environnement éledromagnétique est riche en moyennes et hautes fréguences du fait de
|'adivité «induction» du laboratoire. Le blindage des chaines de mesure adonc &€ soigné € un
transformateur d'isolement protége I'enregistreur Chessel et les régulateurs PID des parasites
présents sur le réseau 220V.
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Figure 3.7: Profil typique detempérature dans Euridicell.

Le fait que le four soit plus court que céui d'Euridice | se répercute sur la thermique :
|'établissement d'une température isotherme sur la longueur (18 cm) des capill aires y est plus
délica. Lanéoessté de rejoindre la température ambiante en quelques centimétres crée a effet
un fort gradient de température que I'on commence asentir prés des extrémités des capill aires.
Les écats de températures le long d’ un tube restent toutefoisinférieursa 5 dxiémes de degrés.
Un profil typique de température est tracésur la figure 3.7. Un peu moins performante que
pour Euridicel, lathermique de cefour pourrait, si le besoin s'en faisait sentir, &re améliorée
en augmentant la température de I'eau refroidissant les extrémités de la cdlule € en
refroidissant I'enveloppe extérieure. La puissance nécessire al maintien d'une isotherme a
275°C danslefour est d'environ 75W.
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3. ELABORATION DESCHARGES

Lors d'un expérience de diffusion, le profil de cncentration initial est sensé suivre une marche
d'escdier, I'homogénéité de I'alli age de départ est une doméeimportante quant a la prédsion
de I'expérience. Ced est d'autant plus vrai quand la @nvedion solutale et un mécanisme
important : toute hétérogénéité de cmposition crée locdement un transport convedif
indésirable. La reproductibilité de la composition des charges de départ est auss trés
importante, puisque les vitesses dans le fluide au cours de I'expérience lui sont diredement
proportionnelles. Notons que les premiéres expériences sur le ouple Sn/SnBi (0.5%at)
effectuées sur Euridice | avant cette thése ont souffert de problémes dus a la mauvaise
homogénéité de la dharge initiale. Depuis, comme signalé plus haut, une fois le métal fondu,
une période d'homogénéisation est respedée avant chaque expérience En outre, un soin
particulier est porté al'éaboration des charges lides.

L'étain utilise comme base de I'alliage aune pureté de 5N, soit une composition garantie d'au
moins 99.99%% d'éain. L'élaboration d'une assez grande quantité d'alliage en une seule fois
(autour de 300g) permet un dosage préds des constituants, dont la fradion massque est ici de
I'ordre de 1%. De plus la posshilit é de faire plusieurs expériences a partir d'une méme @ulée
assure d'avoir sensiblement la méme mposition d'une expérience al'autre. Un dispositif
spédfique a ée rédisé pour élaborer des charges cylindriques longues de 1 m et de diamétre
7mm. Ce dispositif est représenté sur la figure 3.8. 1l sagit d'une encente en verre dans
laquell e un tube de quartz peut étre glisse verticdement, I'ensemble &ant étanche. Un creuset
en quartz contient les métaux initiaux, prédablement nettoyés a l'alcodl. |l sont fondus par
induction dans une amosphére neutre (argon). Plusieurs minutes ont attendues apres la fusion
des métaux pour laisser le mélange shomogénéiser sous I'effet du brassage dedromagnétique
et de la onvedion returelle. Le vide est ensuite fait dans I'enceinte & dans le tube de quartz.
On descend aors le tube de maniére & ceque son extrémité inférieure baigne dans le métal
liquide. Lorsguune légére presson d'’Argon est imposéedans I'encente, le métal li quide monte
dans le tube quil remplit en une ou deux secondes. Une boite a ea coulissant sur ce tube de
quartz permet aussitot de tremper I'alliage. L'analyse par ICP (voir chapitre 5) de plusieurs
morceaux prélevés le long d'une charge dansi obtenue révéle une homogénéité ad% pres, alors
gque ces mesures ont un intervalle de tolérance de 3%. Ce dispositif est donc particuli érement
efficace ass bien en matiére de temps (on peut rédiser plusieurs charges dans la méme
journég qu'en terme de compasiti on.
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Figure 3.8 : Dispositif d’éaboration des charges métalli ques pour Euridice
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4. CONCLUSION

Chacun des deux dispositifs Euridice | et Il, sur lesquels s'appuie I'étude expérimentale
présentéedans ce mémoire, est doté d’ une grande prédsion mécanique. L’ utilisation d’ une tige
de centrage pour Sassurer de I'alignement des disques formant les capillaires est une
innovation dans ce domaine.

Le four d'Euridice |, développé avant cete thése, présente une thermique performante, qui
permet d'établir un gradient axial de température uniforme le long des tubes capill aires. La
valeur du champ magnétique utilise avec cedispositif est limitée a0.75T (pour ce qui est du
matériel disponible au Madylam) ; pour des capillaires de 2mm, le nombre de Hartmann
maximal est donc limité a 55. Euridice || se démarque principalement par ses bonnes
performances en terme d'uniformité de champ magnétique ades valeurs assez devées (2T [
Ha ~ 150); son four est congu pour établir une température uniforme a I'échelle des
capill aires, plutét gu'un gradient de température.

Une adtre particularité de ces dispositifs est I' usage d' une céamique usinable dedriquement
isolante pour rédiser les tubes cepill aires contenant le métal liquide. A I' heure aduelle, ce
matériaun' a éé utilisé que dans les deux cdlulesdu Madylam (Euridicel et I1); I' intérét suscité
par notre programme au niveau Européen, a el pour conséquence la planification d' expériences
spatiales dans des cdlules en C902. Ces expériences prévues pour 2002 lors de la mission
FOTON 13 permettront de vérifier que I' utilisation de graphite ou d&C902 est indifférente en

|" absencede champ magnétique.

Le troisiéme dispositif présenté dans ce dapitre est destiné al’ @aboration des charges utili sées
dans Euridicel et Il. Le contréle de la compositi on des charges de départ est une des clefs pour
la réusste d'une expérience de diffusion. Ce dispositif permet d’élaborer rapidement des
charges de composition homogéne d reproductible.
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Chapitre 4

L e dépouillement d'un profil de diffusion et sesincertitudes.

Les résultats expérimentaux des expériences en cdlule de dsaillement se présentent tout
d'abord sous la forme d'échantillons métalli ques isus de la cdlule de dsaillement. Ces
échantill ons ont ensuite analysés pour déterminer leur teneur moyenne en soluté. Le passage
des valeurs obtenues par cette analyse chimique (au nombre d’une trentaine par tube caill aire
pour Euridicel et IlI) aune valeur de diffusivité vraie, D, et a son incertitude est présenté dans
ce dapitre. Ce probléme n' est pas particulier a la méthode MHD, mais concerne auss les
méthodes classques, au sol ou dans I' espace Il est donc traité de maniére générale, des
extensions concernant notre ca étant faites quand cda est possble.

1. POSITION DUPROBLEME.

Pour obtenir une mesure de diffusivité vraie a partir d’une série d expériences de diffusion
sous champ magnétique, deux approches ont posshles, toutes deux basées aur le modéle de
diffusivité dfedive présenté au chapitre 2. La premiére mnsiste a analyser chaque profil
expérimental de concentration séparément et d' en tirer un coefficient apparent de diffusion
Dapp(B,t) par capillaire @ par expérience On analyse ensuite |I' ensemble des coefficient
Dapp(Bit), et on en déduit une mesure, D, de la diffusivité vraie, correspondant concrétement a
lalimite des D,pp(B,t) quand B tend vers|' infini. La seoonde cnsiste & aalyser d'° un coup tous
les profils de cncentration pour un méme dli age en incluant les paramétres B et t pour en tirer

la mesure de diffusivité vraie, sans passer par la définition de wefficients apparents.

En ce qui concene le as d' une mnvedion solutale, la différence des deux approches est
évidente ca ' introduction d®,,, dans |e modele nécesste de faire une gproximation quand a

la forme du profil (chapitre 2) : on suppose ausivement qu' il suit une fonction d' erreur. Dans
le ca d' une mnvedion thermique prépondérante, cette différence est moins claire ca on
n' introduit pas de nouveaux paramétre dans le modéle, puisgue le profil y est rédlement sensé
suivre une fonction d’erreur. Il s agit alors uniquement d' une différence de procédure.

La méthode utilisant I' intermédiaire de®,,, al' avantage de permettre une représentation aisée
des résultats, elle adonc &é privil égiéedans le présent travail, visant avant tout a momprendre
et atester les phénomenes liés au freinage dedromagnétique. Comme présenté au chapitre 2,
elle permet notamment, dans le ca thermique, de faire gparéitre dairement une limitation du
modele: en présence de mnvedion solutale résiduell e, ce qui est inévitable expérimentalement,
on obtient deux droites Doy, =f(B™) au lieu d' une seule. Elle offre de plus I’ expérimentateur la
posshilit & de vérifier de visu que la loi D4y,(B) est qualitativement bien vérifiee par ses points
expérimentaux. L' autre méthode offre quant a dle un accés plusdired ® et a son incertitude.
Analyser d' un bloc un gand nombre de points expérimentaux permet d'asseoir une gproche
statistique.

Ce chapitre apour but de présenter brievement les méthode utilisées pour |' extradion des
coefficients Dqgp(B,t) €t D ainsi que leur incertitude. On aura dnsi alafois une justification des
barres d' erreurs acompagnant les résultats expérimentaux du chapitre suivant mais surtout une
évaluation de la méthode de mesure développéedurant cette these. Les considérations que nous
alons faire sur la mesure des coefficients intermédiaires D,p,(B,t) sont diredement applicables
aux procédés classques de mesure de diffusion et concernent donc de nombreux résultats
expérimentaux, en microgravité ou au sol. C' est pourquoi ce point est d' abord abordé sous une
forme suffisamment générale pour étre transposable ad' autres dispositifsqu' Euridicel et II. Un
exemple mncret d'intervalle de tolérance et ensuite domé par |I' application aux poaints
expérimentaux obtenus sur Euridice Cette quantification justifie selon nous d’ anticiper un peu

63



Chapitre 4. Le dépouillement d’ un profil de diffusion et sesincertitudes.

sur I’ expose des résultats expérimentaux, dans le chapitre suivant. Le seul pré-requit nécessaire

aune borme mmpréhension de ce tiapitre est que deux alli ages différents ont été utilisés:

- I'dliage Snin (1%W) permet de se place, sur Euridice I, dans le ca& d’'une mnvedion
thermique dominante par rapport ala cmnvedion solutale,

- I'dliage SnBi (1%W) permet au contraire de se place dans le ca d’une forte mnvedion
solutale ; ces expériences ont été faites sans gradient de température.

Les causes d' incertitude, pour Euridice mmme pour tout dispositif expérimental, sont
multi ples. Pour les expériences Euridice, la teneur moyenne en impureté de chaque éhantillon
est obtenue par ICP (Inductively Coupled Plasma), cette méthode et donc présentée dans la
partie 3.1. Son incertitude en ce qui concerne I'analyse de nos échantillons y est estimée |1
Sagit 1a d’'une donnée importante de la mesure de diffusivité: c'est la principale source
d’erreur et elle donne une limite inférieure ala prédsion que |’ on peut obtenir sur le wefficient
de diffusion apparent, D4y, La répercusson de cete areur de mesure de ancentration sur la
mesure du coefficient de diffusion est aseez omplexe: il sagit de passer d une trentaine de
points dont I'incertitude est plus ou moins bien conrue al’incertitude sur un parametre, Dy,
déterminé par un gjustement avec une fonction non linédre (erf). Un décdage éventuel entre
I" origine du profil de cncentration et le milieu du tube caillaire et considéré comme une
erreur systématique, on en tient compte dans le programme d' extradion deD,,, déait ci-
dessous.

D' autrescausesd' erreur sont possbles:
- L' erreur sur la valeur du champ magnétique est négligée lors du passage d'une
série Dypp(B) au coefficient D. Les éledro-aimants utilises ici ont en effet été
étalonnés (voir chapitre 3).

- L’erreur de @ndition initiale adeux origines difficiles a disocier en pratique. La
premiére est le transport par convedion di au cisaillement initial qui fait I'objet
d'articles récents (Arnold and Mathiesen (19995, Mathiesen et al (1999,
Griesche et al (1998, Griesche et al (2000)). La deuxiéme, dans le c& de notre
méthode basée sur le modéle de diffusivité dfedive, est I'écat entre le transport
réd avant que le modéle soit valide & ceui qu on prend en compte par ce modéle.
A priori ces deux erreurs ménent a une surestimation systématique du coefficient
de diffusion, que I'on minimise e effectuant des expériences les plus longues
possbles. S'il est clair que la premiére devient négligeable pour les expériences
dont la durée t vérifie t >> HZD, la seconde nécessiterait une é&ude plus
approfondie.

- Les hétérogénéités du profil initial peuvent induire des erreurs aur le oefficient
de diffusion. Les gradients de ncentration a I'échelle globale peuvent en
principe ére décdés par le test de Boltzmann-Matano déait dans la partie 2.2. et
étre pris en compte lors de I'gjustement du profil de cncentration avec une
solution de I'équation de diffusion. Dans les expériences présentées dans cette
thése, les hétérogénéités de mncentration sont inférieures al’incertitude d' analyse
chimique, graceau dispasitif d’ élaboration des charge présenté au chapitre 3 et au
temps lais< au fluide pour s’ homogénéiser avant le remplissage des cepill aires.

- La oourbure du profil en fonction d'erreur crée un erreur systématique lorsgue
I’on mesure la @ncentration moyenne d’'une sedion de caill aire. On suppose
que la valeur obtenue est la @ncentration au centre de cesegment: cda serait
juste s le profil était purement linéaire. Mller-Vogt et Kopler (1998 cdculent
I" erreur introduite par cet effet de curbure sur la mesure de mncentration.
Puisqu' ici ellereste inférieure al’incertitude d’analyse chimique cette arredion
n'a pas €té faite, ce qui évite un aourdissement certain de la procédure d’ analyse
des profil s de mncentration.

- La température nominale de I'expérience et bien entendue mnrue avec une
cetaine incertitude; une ereur systématique wmprise entre 5°C et 10°C est
possble lorsqu’ on utili se unthermocouple sans|' avoir cdibré au prédable. Ainsi,
méme s I'on mesurait exactement un coefficient de diffusion, une ereur serait
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commise dés que I'on utiliserait ce mefficient affedé ala température nominale
de I’expérience. Prenons |I'exemple d’ une diffusivité valant 2 10° m#/s a 300°C.
Suivant une loi en k62, une areur de 10 °C sur la température nominale éuivaut
alors & une ereur de 3.5% sur la valeur mesurée Il convient donc d’étalonner
avec prédsion le moyen de mesure de la température nominale, et de s assurer
gue le point auquel on mesure cedte température est le plus proche possble du
cillaire @ntenant le métal liquide. Il est ains possble de rendre ce type
d’erreur bien inférieur al’erreur liée a’incertitude d' analyse chimique.

- La proc&dure dajustement du profil de ncentration expérimental et de la
solution de I’ éguation de diffusion est fait numériquement. Les erreurs d’ arrondi
et de tabulation de la fonction lors de cete procédure ne sont donc, en principe,
pas a exclure. Ces erreurs nt toutefois trés petites devant les erreurs considérées
dans ce dapitre. Il a &é vérifié que, pour un profil de diffusion domé, plusieurs
équipes Européennes (la nbtre & cdles des professeurs Frohberg et Ml er-Vogt
en Allemagne) obtenaient le méme wefficient de diffusion, bien que dacune
utilise un programme différent.

Finalement, seule la répercusson de I'incertitude d’analyse chimique sur la mesure de D sera
étudiéeici. Des expériences a des durées de I'ordre de H¥D sont par aill eurs prévues pour
mieux quantifier le probléme de I’ écat de condition initiale.

Les notions de barres d’ erreur et d'incertitude sont bien souvent mal définies et des ambiguités
peuvent apparaitre lorsqu’ on compare les résultats de diff érents auteurs. Une mesure peut étre
percue omme une rédisation d’une variable déaoire M que |’on déait par sa moyenne, my, et
son écat type, gy. La @nvention choisie dans ce mémoire est de toujours considérer des
intervalle a+/-20y,. L’incertitude sera notée d,=20y, et la mesure sera my. Dans le ca& ou la
variable dédoire est gaussienne, le risque d'obtenir une mesure en dehors de cé intervalle de
tolérance est inférieur a 5%. Rappelons que dans le ca& d'unintervalle a+/-g, il atteint presgue
32%.

2.  PROGRAMM E D'EXTRACTION DE D pp.

2.1 Ajustement d’'un profil expérimental et d'un profil théorique.

Lors d' une epérience de diffusion sur Euridice | et Il, chague canal de la cdlule fournit un
profil de mncentration comptant une trentaine de points Ceq = Cep(X). On entire le mefficient
apparent de diffusion & 1' aide d' un programme écit sous Matlab. Il utilise la méthode de
minimisation du khi2, ol I' écat entre paints expérimentaux et profil théorique,, = Ci(x) est

mesuré par :
X2 = z%‘”‘ca—_c‘“g avec ici 0i, o, =1. 4.1

Dans cette somme, la pondération par g; permet de tenir compte de I' incertitude sw(:expi :on
acorde une moindre importance aix points 2ur lesquels porte une incertitude plus grande. En
théorie, 02 doit étre égal alavariancede lavariable déaoire Ce, ; €n pratique, on uilise pour
02 ure estimation de cdte variance Dans le programme déait ici, les g; ont été choisis tous
égaux a 1, ce qui revient afairel' hypothése d' un incertitude cnstante sur 1&. On verra a
paragraphe 3.4 que |' hypathése d' une incertitude @solue déait en effet assez bien les mesure
par ICP obtenues sur Euridice

Le modéle utilisé pour déaire les profils de @ncentration comporte 3 parametres : la
diffusivité gpparente Dy, la cncentration initiale de |' alliageC., €t le décdage des
abscis®s®, x,. Pour chague profil, un premier gjustement des paramétres est effectué pour
minimiser x* dansle cad' unefonctiond' erreur :

® Ce dernier paramétre dait absent du programme jusqu a cequ au cours de la deuxiéme ainéede cdte
thése, suite aune @ncertation entre les équipes de Grenoble, Karlsruhe & Berlin les procéduresd' analyse

65



Chapitre 4. Le dépouillement d’ un profil de diffusion et sesincertitudes.

+erf (XX E 4.2)

2Pt

Rappelons que les hypothéses menant a ceprofil sont que saformeinitiale est un échelon entre
0 et Crux €t que la diffusion alieu dans un milieu infini. Dansle ca d' expériences ou le profil
s étale jusqu au extrémités de la cavité (en pratique sifdt)”*~L, la solution de diffusion dans
un mili eux confiné (Crank (1956) peut alors étre utili sée réduite aun nombre suffisant n de
termes:

th

Cin(x )=

%r E(x xo) 2kLH E(x Xo) = (2k+1)'-% (4.3)
2,/ Dyt D 0 2 Da A

Le wefficient D4y, obtenu est alors différent de cdui obtenu avec la forme d' une simple
fonction d' erreur etI' on Vvérifie que lavaleur minimiséeg@ est plus faible.

La minimisation de x* a &é faite al’aide de la fonction fmins de Matlab (utilisant un
algorithme de Nelder-Mead). |l a &é vérifié que varier ses critéres de mnvergence influait de
maniére négligeeble sur le résultat. Deux résultats typiques ont représentés sur les figures 4.1
et 4.2, lepremier a &é obtenu sur unalliage Snin (1%wt) en présence de mnvection thermique,
le second sur un SnBi (1%wt) dans des conditions isothermes (la cnvedion y est donc
solutale).

2.2 Test de Boltzmann-Matano

Le test de Boltzmann-Matano (voir Crank (1956), permet de cdculer le mefficient de
diffusion de maniére locde le long du profil. Il a systématiquement été dfedué. On I’ obtient a
partir de la rédproque du profil de cncentration, x(C), la diffusivité al' endroit du profil ou la
concentration est C est donnéepar :
C

D(C) = -5 S5 [ X(C)C" (4.4)
La dérivée &t ici estimée par un schemaau deuxiéme ordre ¢ I' intégrale est cdculée par la
méthode des trapezes. L' utilisation de cetest n' est que qualitative ca la pente du profil tendant
vers z&o aux bords du profil, le cdcul de 0x/0C est fortement influencé par les petits écats
d' analyse chimique. La zne «utile» du profil de Boltzman-Matano se réduit donc a sa partie
centrale, sur une distance mal définie. Il permet toutefois de distinguer les cas ou le mefficient
de diffusion est constant le long du profil de ceux ou il est variable, on peut aors annoncer
avec cetitude que laforme du profil n* est pas rigoureusement une fonctiond' erreur.

Lafigure 4.1 permet de comparer qualitativement le résultat de cetest lorsqu'il est appliqué
d’'une part a un profil expérimental sur Snin et d’autre part a une fonction d’ erreur sur laquelle
on a simulé des erreurs aléaoires de mesures de ncentrations’. Les deux résultats sont
similaires; on \érifie dns que lorsque la @mnvedion thermique est dominante, le profil de
concentration suit bien ure fonction d' erreur. Dans le ca ou le profil de concentration suit la
fonction de Madean et Alboussiére, le test de Boltzmann-Matano danne une parabole, dont le
cdcul est détaill é en annexe. La figure 4.2 permet de mmparer cette parabole (en bas) au
résultat du test appliqué aun profil expérimental SnBi (au milieu). Cette courbure du test de
Boltzmann-Matano est la trace d' une mnvedion solutale dominant le transport. Ces deux
exemples illustrent le fait que le test de Boltzmann-Matano apparte une rédle information
qualitative, tout en étant difficilement exploitable d' un point de vue quantitatif.

des profils sient homogénéisées. Par conséquent, les données publiés dans | article Bottoret al (2001)
sont légerement diff érentes de cdles présentées ici, recdculées en incluant xo. Son origine physique est
dicutée @ annexe 8.

" Laméthode selon laguell e sont simulées ces erreurs est présentéedans la partie 3.2.
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Chapitre 4. Le dépouillement d’un profil de diffusion et sesincertitudes.

3. CASOU LE PROFIL DE CONCENTRATION EST UNE FONCTION D'ERREUR.

Quand la diffusivité dfedive lorsd' une expérience et constante le long du tube capill aire, et
gue la condition initiadle et un échelon de mncentration, le profil de cncentration suit une
fonction d' erreur. Ce modéle est donc pertinent dans les expériences ol la wnvedion est soit
nulle, soit indépendante de la position le long du tube capill aire. Leur duréet doit de plus étre
suffisamment longue pour que d'éventuels écats de cndition initiale soient lissés, et
suffisamment courte pour que I hypothése du mili eu infini soit valide, soit HYD <<t < L2/D.
On s intéresse sous ces hypothéses a la propagation de |' incertitude de mesure des
concentrations d' un ensemble de profils vers la mesure du coefficient de diffusion. Dans le ca
d' expériences atiales ou au sol en configuration verticale, on se limitera al' incertitude sur le
coefficient Doy, issu de I"analyse d'un profil de mncentration, en supposant qu' il n' y a pas eu
de mnvedion pendant I' expérience. Dans le ca d' expériences ©us champ magnétique avec
convedion thermique on fera de plus une régresson linéaire D,,,=f(B™) en suppasant que la
convedion solutale éait négligeable lors de I' expérience Nous verrons que cdte derniere
hypathése peut étre soutenue par une éude des valeurs de x? obtenues aprés minimisation.

Field=0.5T, Grad T =173 K/m
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Figure 4.1 et 4.2 : Exemplesde profilsanalysés dansle as d’expériencessur Snin (a gauche, figure

4.1) et SnBi (a droite, figure 4.2). De haut en bas, on trouve:

- un profil expérimental (+) et le profil théorique aprés ajustement,

- letest de Boltzmann-M atano appliqué a ce profil,
- letest de Boltzmann —M atano appliqué a une erf bruitée(a gauche)
et alafonction de M aclean et Albousseére (a droite).
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Chapitre 4. Le dépouillement d'un profil de diffusion et sesincertitudes.

3.1 Incertitude de mesure chimique.

Le travail présenté dans ce dapitre apour but premier d’aider les expérimentateurs a se faire
ure idée de la prédsion qu'ils peuvent attendre d'une expérience future, et a en prévoir au
mieux les paramétres. On peut toutefois utiliser ses résultats a posteriori pour estimer
I"incertitude sur les valeurs de diffusivités domées au chapitre 5.

Le point de départ d'ure telle gproche et d'estimer I'incertitude d'analyse chimique. La
totalit & des expériences effecuées pendant cette these a éé analysée par ICP au Service Central
d’'Analyse du CNRS, & Vernaison (69), et par le méme expérimentateur (M. Duteil, qui en est
vivement remercié!). L’ échantillon est d’abord pesé & dissout dans une solution adde, puis
brilé dans une torche aplasma. L'analyse du spedre ansi obtenu permet de mesurer la
composition de |’ échantill on avec prédsion. La limite de détedion est de 50 ppm pour les
expériencesur Euridicel et 20 ppm pour cdle d’Euridicell.

Résidus absolus sur les expériences EURIDICE |
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Figure 4.3 : Dispersion des mesuresde teneur en indium autour desvaleurs
théoriques pour lesexpériences aur Euridicel.

Pour les expériences sur Euridice I, un total de651 valeurs de teneur en indium ont été
mesurées par cette méthode. Si 1’on suppose que le profil de ncentration suivait bien la
fonction d’erreur obtenue grés agjustement des paramétres slon la méthode de la sedion 3.1,
on peut estimer I’ allure de I’ erreur d’analyse chimique apartir de la dispersion observéesur ces
points. La figure 4.3 représente les résidus Ce, -Cin' pour toutes les expériences réusdes® sur
Snin pendant cette thése. Bien que la dispersion expérimentale ne soit pas rigoureusement
indépendante de Cy, on peut estimer de visu que I'erreur d'analyse chimique sera &%z bien
représentée par ure incertitude absolue de 10% %W sur les concentrations. Ced est confirmé
par I’écat type des résidus, toutes concentrations confondues : il est de 0.51 10° %W. On sait
de plus que le x* donné par I’équation (4.1) doit suivre, aprés minimisation, une loi du khi-
deux a (n-n,) degrés de liberté, ol n est le nombre de points analysés et n, le nombre de
paramétres dans I’ gjustement. Ced permet de tester a la fois la validité du modéle (ici la
fonction d'erreur) et I'estimation des ¢;. |1 ne s agit évidemment pas d’ une preuve asolue que
les choix effedués ont les bors, mais d une vérification de leur cohérence

8 seul un profil a éé écaté, n’ ayant résolument pas laforme d une fonction erf.



Chapitre 4. Le dépouillement d’un profil de diffusion et sesincertitudes.

Lafigure 4.4 montre que cate mhérence est bonne pour les 20 expériences considéréesici, en
estimant les g; par: i, 0, = 0.5 102 La densité de probabilité du khi-deux & 28 (ie 31-3)
degrés de libertés est en effet tracée a trait continu; sa moyenne est (n-n,)=28 et son écat type
[2 (n- ny)] Y27 5. Les valeurs expérimentales nt tracées ous forme d’'un histogramme a5
barres. Bien que le nombre d’expériences it a peine suffisant pour ce type de comparaison,
I’acord est bon. Par exemple, si I’on prenait Ci, 6; = 0.8 107, le maximum de |’ histogramme
se situerait a une éscisse de 10, a une ordonnéed’ a peu prés 0.17, comme il lustré sur lafigure
4.5. Ced indique donc que les profil s de @ncentration sont bien déaits par le modéle en erf, et
que la modélisation de I’ erreur d’ analyse chimique par ure incertitude absolue de 102 %W est
pertinente.
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Figure 4.4 : Comparaison entre les valeurs de x* obtenues pour les expériences
Snin sur Euridice | et la distribution du khi-deux a 28 degrés de liberté. On
supposeici que les concentrations ont mesurées a +/-0.01%W prés.
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Figure 4.5: Comparaison entre les valeurs de x* obtenues pour les expériences
Snin sur Euridice | et la distribution du khi-deux a 28 degrés de liberté. On
supposeici que les concentrations ©ont mesurées a +/-0.016%W pres.
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Chapitre 4. Le dépouillement d’ un profil de diffusion et sesincertitudes.

3.2  Investigation numérique del'incertitude sur Dp,.

L' utili sation de méthodes numériques de type Monte-Carlo permet une éude paramétrique de
I"incertitude dans des problémes d’ estimation de paramétres. Elle nécesste en contrepartie des
efforts de modélisation et des hypothéses smplificarices, notamment en ce qui concerne la
description de I’incertitude des mesures de départ (ici cdl es des concentrations).
Nous I’ utilisons ici pour estimer I'influence de I’incertitude de mesure de cncentration sur la
valeur estimée de diffusivité dans une expérience e cdlule de dsaillement. La procédure
utilisée et lasuivante:
- unprofil discrétisé suivant parfaitement une fonction d’erreur (aux erreurs de mdage
pres) est génére,
- un«bruit d'analyse » lui est superposs,
- ce profil «expérimental » est analysé al'aide du méme programme que cdui utilisé
pour les vraies expériences, on obtient une valeur de Dy, mesurée
- lestrois étapes ci-dessus ont réitérées un grand nombre de fois (ici 1000 de maniére
a onforter une gproche statistique.
Si e nombre d'itérations est suffisamment important, on vérifie que les mesures de Dy, sont
distribuées slon une loi normale. Sa moyenne @rrespond a la valeur de Dqyp Utili sée pour
générer le profil idéd, son écat type dome une estimation de |’ erreur sur D .

Notons que cdte méthode adéga éé utili seepar Mathiak (1997 et par Griesche (1995) durant
leur these respedives. Leurs résultats ont orientés sur leur configuration propre €, en outre,
rappartés en Allemand. I s'en suit une cetaine difficulté d'extrapolation & d’ autres dispositifs
expérimentaux, tels que les ndtres. Cette situation a motivé une présentation asez détaill éedes
simulations effecduées pendant la présente thése, ainsi qu' une llaboration sur le sujet avec
G. Mathiak et J-P Garandet. Le but en est de présenter des résultats réutilisables par d’autres
expérimentateurs auss bien dans ce mémoire de thése que dans un article en langue angaise.

Dans I'étude déaite ici, le profil idéd est donné par I'équation 4.2, ou %, a &é fixé ao.
L'incertitude d’ analyse chimique est modéli séepar un bruit gaussen d' amplitude indépendante
de la concentration mesurée (erreur absolue), par exemple 2%XCray, X2 €tant caculé avec
i, g=1. Le cad uneincertitude relative est étudié en annexe.

Les variations de I'incertitude sur le mefficient mesuré ont été testées en faisant varier les
parameétres siivants:

- lavaleur deladiffusivité amesurer prend lesvaleurs 3 10° ou 9 10° m#/s,

- laduréet del’expériencevariede 10° 44 10° s,

- lahauteur C.ode la marche de amncentration prend lesvaleurs 1, 3.5, ou 10,

- I"amplitude du « bruit » d’analyse chimique vaut 1% ou 2% de C, (il est gaussien),

- la discrétisation correspond soit au cas d'une cedlule du four AGAT (Garandet et al
(2001)), c'est adire 20 pants espacé de I=3mm, soit a une celule type Euridice: 30
points espacés de I=6mm.

Lors de la superposition du bruit d’analyse chimique sur un profil idéd, il arrive qu'un certain
nombre de @ncentrations pase en desous de z&0; ces concentrations nt arbitrairement
fixéesao.

L’ histogramme de la figure 4.6 a &é obtenu lors de I'une de ces $mulations. La urbe
continue est la gaussienne de moyenne 3,003 10° m?/s, et d'écat type o= 3,94 10™ m/s.
Comme signalé plus haut, on considérera, dans ce ¢&, que I'incertitude de la mesure est 20,
c'est adire qu elle peut étre donnéesous la forme 3.10°+/-0.08 paur ce ca particulier.

Les résultats des smulations ont tracés sur lafigure 4.7, sous la forme de I'incertitude réduite
D 2/ DappXCrnad S €N FONCtion d’ une longueur adimensionnelle du profil, k= (4TDaut) Y7,
ou | est I'épaisseur d' un disque de la célule. Le nombre « est en fait une estimation du nombre
de points effedivement utilisés pour déaire les variations de mncentration, puisqu’ il est domé
en divisant I' étendue typique du profil, (nDappt)l’z, par la distance |, séparant deux points de
mesure.
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Chapitre 4. Le dépouillement d’un profil de diffusion et sesincertitudes.

X 109 exemple de mesure Dqﬁ 3.0+/-0.8 10 "m?is
14 T

12

G0 ISS—G E——— -

densité de probabilité

2.85 2.9 2.95 3 3.95 3.1 3.15 3.2
Dqumesure (m “/s) -

Figure 4.6 : Résultat typique d’une simulation M onte-Carlo.

L’ensemble des points $ superposent et montrent clairement une tendance proche de
Do/ Dapp ~ K2 8Cinad Crex, POUr des valeurs modérées de k. Les paints relatifs & des
simulations de type AGAT (étoiles) atteignent un minimum pour une valeur de K un peu
inférieure 220 pants, ce qui correspond a la longueur de la célule. Pour une celule de type
Euridice (losanges, plus longue & comptant un plus grand nombre de valeurs de wncentrations
(30), ce minimum est Iégérement au dessus de 30 pants.
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Figure 4.7 : Réaapitulatif des smulations M onte-Carlo pour uneincertitude
absolue.
Etoil es pour une célule type AGAT, losanges pour une célule type Euridice

Cette dude nous appate plusieurs renseignements, suivant le niveau d' approfondissment
désiré. En premiere gproximation, elle montre que I'incertitude sur la dffusivité est de
I’ordre de 3 fois cdle de I'analyse chimique ; ced est en ac@rd avecles études menées par A.
Griesche (1995 et par G. Mathiak (1997). On dispose, de plus, d'un modéle déaivant les
variations de cdte incertitude avec la longueur du profil de diffusion, dans la mesure ou ce
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dernier s'étend sur plusieurs disques de la cdlule sans en atteindre les extrémités. Ce modée
s applique bien dansle ca ou I’ erreur sur la mncentration est raisonnablement déaite par une
valeur constante (incertitude asolue). Une explication en est domée al paragraphe suivant et
le ca d'autres types d'incertitudes est traité en annexe. Avoir une idée plus prédse & plus
fiable de I'incertitude dans une expérience rédle nécessterait la simulation d’une incertitude
rédiste, incluant notamment la limite de détedion. Une réduction modeste de I'intervalle de
tolérance sur D serait alors envisagedle.

3.3 Edimation del'incertitude sur Dy, induite par les erreurs d'analyse
chimique.

Le principe de la cdlule de dsaillement est de discrétiser le profil de concentration par des
mesures de cncentration réguliérement espacés. Suivant les expériences, les variations de
concentration s’ étendent sur une longueur plus ou moins importante que I’ on peut estimer par
(41D, ) "2 Le nombre de paints, k = (41D, L) "%/, utili sé efficacement pour déaire le profil
est donc plus ou moins important.

Pour estimer I'incertitude caisée par les erreurs d'analyse chimique sur une mesure de
diffusion, on peut se ramener au cas smple d’'un profil linéadre par morceaix, comme illustré
sur lafigure 4.8 : les variations de concentration sont ssimulées par une droite qui s'incline au
cours du temps. Ce profil est discrétisé par un rombre ettier N = k de mesures. L’abscisse & la
concentration au i'“™ point sont domées par :

Oi=1..N, x=1i, yi= Cuu/N i. (4.5)

Chague mesure de @ncentration y; a une incertitude dy,=2¢;, alors que les positions nt
suppcsees connues de maniere exade, de méme que la hauteur du profil, Coax.

Crac O
iC,/N ) =5
R
e — - T N

Figure 4.8 : Modéle de profil discrétise par 7 points expérimentaux, donc 5
seulement sont efficaces.

Analyser ce profil revient & estimer sa pente grace ax i mesures disponibles, puisgue son
équation est y = ax avec a = Crp /(41D d) 2. Le wefficient de diffusion et son incertitude
seront alors donnés par :

Dapp = Crax/(4718%) €t 3D apfDapp = 20002 (4.6)
Pour estimer a et son incertitude, d,= 20d,, on peut caculer la moyenne des (yi/x), pondérée par
leur variance Puisquex = | i, cette variancevaut: 7, ,; =0,° /(1%°) .

D' aprésProtasov (1999 on a dors

-1 1
1 &yi/x < 1 O _E1%%0

a:—2 # et O_s zé 2 0 =g — - (47)
O, = ay/x,i = ay/x,i E =T O [l
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Deux cas particuli ers peuvent étre dégagés :

- Si I'incetitude de mncentration est indépendante de la valeur mesurée (incertitude
absolue), on peut noter Oi = 1..N, o=0¢. En uilisant I'approximation Xi2=
N(N+1)(2N+1)/6~N >, on obtient dans ce c& g~ 0°/(1 °N3).

- Si I'incetitude de mncentration est propationnelle ala valeur mesurée (incertitude
relative), on notera Oi = 1...N, g =a v, =a (Ca/N ) i. La variance de a s éait aors
0.2~ o Cro2l(1°N®).

En substituant ces valeurs dans |'équation (4.6) ou a peut étre remplacé par C../(I1K), on
obtient une expression de I'incertitude sur D4y, Pour comparer le ca d'une areur absolue d
cdui d'une ereur relative, on choisit comme référence I'incertitude sur la valeur maximale de
concentration dans le profil, O&Cpa/Crax- L€S deux cas meénent aors a une
expresson correspondant aux simulations de la sedion précélente :

D
Poww _ ppepe 112 Comar. (4.8)

app max

Le mefficient k a &é introduit pour tenir compte des approximations faites dans ce modéle, sa
valeur peut étre estimée numériquement comme dans la partie précélente. Pour une méme
celule de dsaill ement, la tendance @ (D) ™* laisse présumer que I'incertitude D apdDapp
varie peu d'une expérience al’autre. Ceci est bien entendu a relier a un cas plus général :
lorsqu’ on fait une moyenne sur N points expérimentaux, on ne diminue I’'incertitude que d’un
faceur N2,

Ce modéle n’est valide que pour des profils de ancentration s étendant sur un certain nombre
de disques, et n’ayant pas ‘atteint’ les extrémités de la cdlule ; au dela de cdte limite, la pente
continue adiminuer en (Dapd)™ mais le nombre de paints utilisés reste @nstant. Dans le ca&
d'un profil en erf diffusant dans un milieu infini, mais que I’on ne déait qu'a I'aide d'un
nombre fini de points sur une portion limitéedu domaine, tout se passe wmme s |'on perdait
de I'information. On s attend danc aune augmentation de I’incertitude avec k, ce qui explique
I’existence d’ un optimum entre ces deux phases, lorsque kK est de I’ ordre du nombre de disques
constituant la cdlule. C'est ce qui est observé dans les smulations de la sedion précélente.
Tant que k n’est pas trop grand devant le nombre de disques, le modéle d'un segment de droite
qui s'incline au cours du temps reste valable, méme si le profil n’est plus une fonction erf
(égquation 4.2) mais une somme d'erf (éguation 4.3). Pour de grandes vaeurs de k les
concentrations aux extrémités du profil varient elles aussi et le modele n’est plus valable.

3.4 Incertitude aprésrégression linéaire Dp,= f(B™

Les parties 3.1 et 3.2 traitent, pour une incertitude d'analyse chimique domée de I'incertitude
sur la diffusivité al'issue d’une expérience e cdlule de dsaillement. Dans notre méthode,
cette diffusivité est un coefficient intermédiaire D,,B,t). L'incertitude pertinente pour notre
probléme et cdle quel’on obtient sur lavraie diffusivité, alasuite d’une interpalation linéare
de plusieurs Dqp(B,t). Ce type d'interpolation classique se fait par la méthode des moindres
carés et est présentée dans de nombreux ouvrages de tous niveaux. Connaissant I’incertitude
sur chague point de la droite expérimentale, on peut cadculer analytiquement I'incertitude sur
I’origine D de cédle-ci (Protasov (1999 pp.92-99).

Labonre procédure expérimentale pour effecduer une mesure par cette méthode est d’ effecuer
des expériences de méme durée seule I'intensité du champ magnétique variant. D’ aprés les 2
parties précélentes, on peut alors estimer que I'incertitude sur Dy, varie le long de la droite
expérimentale ommme D™*~(B*)¥*~B. Deux tendances s oppasent donc : augmenter le champ
permet de se rapprocher de la diffusivité vraie amesurer, mais avec une areur grandissante.
Notons qu' a cé effet s'gjoute un autre fadeur défavorable al’augmentation du champ si I'on
considére I’incertitude sur I’ abscise du tracé B™.

Pour rendre ces considérations plus concrétes, on peut anticiper sur les résultats expérimentaux

présentés au chapitre suivant : on peut s'appuwer sur les parties précélentes pour estimer
I"erreur sur les coefficients D,p, mesurés lors des expériences sur Euridicel. Prenons I’ exemple
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des points obtenus a 275°C avecun gradient thermique de 173°C/m ; il sont représentés sur la
figure 5.1 du chapitre 5. Le nombre dficacede points k varie dans ces expériences entre 10 et
15. D’apres la figure 4.7, on peut estimer dDapp/Dapp = 30Cma/Crmax pOUr la 2ne wnsidérée
S0it ODapp/Dapp = 3%. L’ application direde des formules de la régression linédre aix deux
droites expérimentales dome dors les deux valeurs D = (2.58+/-0.08) 10°m?/s et D = (2.51+/-
0.07) 10°m?s; I’incertitude estiméead fine est donc de 2.5% a3%.

Cette valeur d'incertitude est un bon indicaeur de la prédasion optimale que I’ on peut espérer
de la méthode MHD, s I'on nutilise pas une analyse chimique plus prédse. Elle ne tient
compte que des répercussions des erreurs d' analyse chimique, les autres urces d’incertitudes
ont été négligées, il ne parait donc pas superflu d’ augmenter labarre d’ erreur relative a5%.

4. CASOU LE PROFIL CONCENTRATION S ECARTE D'UNE FONCTION D'ERREUR.

Comme montré au chapitre 2, en présence de mwnvedion solutale, ou de maniéere plus générae
dés que le profil de vitesse varie le long du tube caill aire, la diffusivité effedive subit elle
auss des variations locdes. Le profil de mncentration n’est alors plus une fonction d’ erreur et
son dépouill ement peut devenir problématique. Madean et Alboussére (2007) proposent certes
une forme analytique de profil dansle ca ol la mnvection solutale est suffisamment forte pour
gue I'on néglige la diffusion dans le sens longitudinal. Mais la méthode que nous présentons
étant basée sur le freinage dedromagnétique de I'émulement, les valeurs de diffusivités
effectives ont souvent du méme ordre de grandeur que la diffusivité vraie, et I"hypothése de
Madean et Alboussiére ne peut étre maintenue. Si I’on considére que le profil de cmncentration
vérifie I"équation compléte de transport moyen présenté au chapitre 2 (équation 2.25), trois
posshilit és = présentent :

- Sappuwer sur le modele goproché de diffusivité goparente qui donne une expresson de
la longueur de diffusion &B,t) en supposant que le profil a une forme analytique
explicite,

- Sappuwyer sur une solution numérique de I’ équation de transport, que |I’on peut g uster
aux profils expérimentaux,

- Sappuwyer sur le test de Boltzmann-Matano, qui donne pour un profil donné, une valeur
locde de diffusivité.

La derniére de ces lutions a €é écatée ca, comme expliqué au début de ce tapitre, le
cdcul numérique de cetest n'est préds que dans une ne limitée du profil. Les deux
premiéres lutions vont étre ebordées ci-desous, sachant que la premiére a éé développée
préférentiellement pendant cette thése. Cette gproche permet en effet une meilleure
compréhension du transport dans nos expériences a travers deux aspeds: d'ure part la forte
analogie avec|’ approche développeesur le modéle avec mnvedion thermique, d autres part la
posshilit € de représentation « classique » en terme de diffusivité goparente d’ une expérience

4.1 Utilisation du modéle de diffusivité apparente.

Rappelons d'abord que le modéle semi-intégral présenté au chapitre 2 permet, en supposant
que le profil aune forme du type f(x/d(t)) avecf une fonction arbitraire, de cdculer la longueur
de diffusion, J(t). Par analogie avec une transport diffusif, on peut alors définir un coefficient
apparent de diffusion D, propartionnel & 62/t. Si lafonction choisie est :

f/&Y) = Crand2 {1 + erf [(x-X0)/(29)]},
aors|'analogie avecle transport diffusif est compléte en prenant D= 1.

Du paint de vue expérimental, on peut donc faire un gjustement en utili sant le méme profil que
préc@emment (équation 4.2), et al’aide du méme programme. On rtintroduit alors pas d' autre
approximation que cdle faite dans le modéle semi-intégral. Dans la mesure ou I’on re dispose
pas, dans I'état aduel des choses, d’'un modéle déaivant I'écat entre la solution exade de
I’ égquation de transport et sa solution approchée par ce modéle, les g; sont tous pris égaux a 1
dansle cdcul de x2 Lasuite de @efficients Dag(B,t) obtenue @nsi aprés plusieurs experiences
peut a son tour étre gustée ar modele théorique, comme c'était fait dans le ca d'une
convedion thermique. Bien que I'on ne puisse plus € ramener a une droite, un gjustement a
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deux paramétres est toujours possble. La formulation choisie et la suivante : I’ égquation 2.39
issue du modéle semi-intégral peut s éaire:

0 2 Dl
Dapp:D |j_+s_|n +ﬂﬂ%

g 4m s> D
:DS,+S—2L—2In +ﬂD"‘ppt . (4.9)
g 4Dt s* L

Le groupement SL2/(41Dt) est estimé a I'aide des paramétres de |'expérience @ des
caadéristiques du fluide. 1l joue un role aalogue ala pente de la droite dans le modéle
thermique. Vu le nombre de grandeurs intervenant dans on estimation, cdle-ci peut étre
entachée d’ erreur ; on multiplie donc cegroupement par un coefficient qui sert de paramétre,
enplusde D, al’gustement. On vérifie qu aprés gjustement ce efficient est proche de 1.

On S'est assuré que cete procedure, appliqguée aune solution numérique de I'équation de
transport” (équation 2.25), permettait bien de retrouver la valeur de la diffusivité vraie apartir
d'une série d expériences.

4.2  Utilisation d'une solution numérique.

L'inconvénient de la méthode précdente et de s appuyer sur une solution approchée de
I’équation de transport. Son avantage et de permettre une représentation claire @ aisee des
résultats expérimentaux et une validation de visu du modéle D,p,(B). On peut toutefois
S'appuwyer sur une solution numérique de I’ équation de transport dans s forme compléte (2.39).
Madean (2001) a montré qu elle pouvait se mettre sous une forme «universelle» par un
changement de variables approprié. Ced permet en principe la tabulation de la solution
numérique de |’ équation réduite, puis un gustement aux profils expérimentaux par la méthode
de minimisation du x°. Les paramétres de I'gjustement seraient alors ceux du changement
d'édnelles. La procédure présentée dans la partie 1 lui a éé préférée aprés avoir veérifié
numériqguement qu elle domait le bon résultat, sur un cas particulier trés proche de nos
expériences.

4.3 Méthode choisie pour estimer I'incertitude des expériences avec mnvedion
solutale.

Estimer I'incertitude de mesure dans ce c& est plus difficile que s les profil s théoriques de
concentration éaient connus de maniére explicite. Les valeurs de x° obtenues
expérimentalement lors de I’ analyse des profil s SnBi sont d’un ordre de grandeur supérieures a
cdles obtenues sur Snin. Ce résultat a éé retrouvé numériquement en analysant un profil de
concentration issu de la simulation numérique 1D de I’ équation de transport (2.25), discrétise
en trente points auxquels on a superposé une areur aéaoire pour smuler I'incertitude
d'analyse chimique. Cette augmentation du x> traduit donc I’écat de mod&le (entre une
fonction erf et le profil réd), et non une dispersion plus grande des mesures de @ncentration.
Laméme mnstatation peut étre faite en observant les résidus des expériences aur I' alliage SnBi,
représentés sur la figure 4.9: sans cet écat de modele, le nuage de points rait centré sur I' axe
Ci-Cep=0 au lieu d' onduler autour de cete valeur.

Le test numérique dfecué d-dessus pourrait bien entendu étre dfedué en boucle un gand
nombre de fois lon la méme méthode Monte-Carlo que sur les profils en fonction d’ erreur.
La nécessté de résoudre numériquement I’ équation de transport rend toutefois cette procédure
lourde @ colteuse en temps.

On peut toutefois s faire uneidéede ' incertitude sur les coefficient®,,, dans les expériences
SnBi en majorant la dispersion expérimentale des mesures de @ncentrations pour inclure
|'" écat de modéle: d' aprés la figure 4.9, on peut considérer qu' un intervalle de tolérance a+/-
0.029%W suffit a tenir compte des résidus expérimentaux. Cette intervalle est deux fois plus
large que cdui obtenu sur Snin, avec une nvection solutale résiduelle. En appliquant la

® Le programme, en FORTRAN, utili sait un schéma a1 1% ordre, centré, explicite en temps. Le pas de
temps a é¢é optimisé de maniere arendre négligeable ladiffusion numérique.
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méme gproche que pour les expériences sur Snin on peut donc prétendre que I' incertitude
cSD_app/Dapp vaut approximativement 6%. Cette approche et évidemnment tr_és .empirique,
puisque |I' on prend en compte un biais (systématique) comme s il s agissit d' une eareur
aléaoire de mesure.

Résidus abslus sur les expériences EURIDICE |
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Figure 4.9: Dispersion des mesures de teneur en bismuth autour des valeurs
théoriques pour lesexpériences aur Euridicel. (a comparer aveclafigure 4.3)
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Figure 4.10: Variations de x* en fonction du D mesuré a |’ aide des points
expérimentaux SnBi.

Pour estimer I'incertitude de notre mesure, une aitre méthode a éé choisie, basée sur les
variationsdu x2 Lavaleur de x* est tracéesur lafigure 4.10 en fonction de la valeur estimée
de D. Le modéle utilisé est |’ expresson (4.9) et les points expérimentaux™, obtenus sur SnBi,
sont au nombre de 20. Le minimum, D=2,04 10°m?/s correspond hien entendu & notre mesure,

10 |Is nt présentés au chapitre suivant (figure 4.2 et 4.3) ; il s agit de 10 couples de valeursissies de 10
expériences. Trois coupes de valeurs aberrantes ont été écatés de ce cécul.
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labarre d’ erreur est estimée abitrairement aux valeurs pour lesquelles x* est multiplié par 10,
ce qui donne 3D = 0,1 10°m?/s, soit environ 5% de la valeur mesurée On retrouve une
incertitude proche de cdle obtenue sur Snin dans la partie précélent, mais en uilisant 20
points de mesure au lieu de 6. Cela ne parait intuitivement pas en désacord avecl' estimation
OD app/Dapp = 6%.

5.  CONCLUSION.

Une fois présentéela procédure permettant d’ extraire le mefficient apparent de diffusion d'un
profil de ncentration, ce dapitre nous a permis d'étudier les erreurs associées a cdte
procédure.

Cette dude a ¢é faite de maniére extensive dans le ca ou le profil suit bien une fonction
d'erreur. Cela correspond aux expériences classques de diffusion et, en ce qui concerne la
méthode MHD, aux cas ou la mnvedion solutale est faible. L'exposé a éé wncentré sur la
situation ol I'incertitude sur les valeurs de mncentration est de type ésolu. Cela représente
bien le ca des expériences sur Euridice, ou |'analyse chimique est effeduéepar ICP, et ol les
concentrations ont inférieures a 1%W. L’ utili sation d’ une méthode numérique de type Monte-
Carlo nous permet de donner les variations de I’ incertitude avecles conditions expérimentales
(nombre de disques de la cdlule de dsaillement, largeur | de ces disques, longueur de
diffusion). Cette éude aété menée & collaboration avec G. Mathiak (DLR) et J-P. Garandet
(CEA Grenoble). Les résultats de Mathiak et les nbtres ont cohérents, bien qu’ obtenus sur
deux logiciels diff érents. Une gproche analytique permet d’ expliquer qualitativement laloi en
(Dty Y ainsi obtenue pour I’incertitude relative 8D py/Dapp D’ un point de vue quantitatif, on
peut dire que cdte incertitude relative est de I’ordre de trois fois I'incertitude d’'analyse
chimique 6C, ./ Crax. Ce résultat est valable pour les expériences classques de diffusion.

Dans le @s ou le profil n'est pas une fonction d’erreur du fait de la présence de @nvection
solutale, le méme type d'é&ude peut étre menée On estime ici |' incertitude de la mesure de
maniére moins rigoureuse, mais permettant la prise en compte de I' écat de modéle en ce qui
concerne laforme du profil de mncentration.

Que |’on considére une @mnvedion thermique ou solutale, nous avons montré que la méthode
MHD permet de mesurer des diffusivité avec une incertitude relative inférieure a5%. Ce
résultat est comparable a céui des méthodes classiques. La méthode MHD présente I’ avantage
supplémentaire de prendre en compte la nvection, alors que I'on ne peut affirmer qu’une
expérience dassique de diffusion, méme reproductible, n'a pas été polluée par un transport
convedif significatif.
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Chapitre 5. Résultats expérimentaux.

Chapitre 5

Résultats expérimentaux.

Ce nouveau chapitre rend compte des résultats expérimentaux obtenus pendant la thése. Les
expériences préliminaires de Lehmann et al (1999 ne sont pas présentées en détail. La
comparaison de leurs résultats et des nétres permet toutefois de s assurer de la reproductibilit é
des mesures.

Les expériences effeduées ici sont destinées a évaluer les modeles développés et la faisabilité
de la méthode, plus qu'a mesurer des diffusivités en tant que telles. Le coix des alli ages
utilisés a bien entendu été fait dans cette optique ; ses raisons nt présentées dans la premiére
partie du chapitre. Les deuxiéme et troisiéme parties concernent respedivement la validation
du modéle thermique @ du modéle solutal.

Un cetain nombre de problémes expérimentaux, pour la plupart liés & des pannes du
générateur de puissance fournissant le curant continu a I’ éectroaimant, ont fortement affeaé
le programme expérimental prévu sur Euridice ll. L' éledroaimant a éé endommagé en cours
de canpagne sans que la date exade de sa dégradation puisse @re @nnue a posteriori. Les
expériences concernées et les événements les ayant entourées ont donc reportées
chronologiquement et de maniére détaill ég pour rendre possble I' utili sation criti que de leurs
résultats.

Les trois premiers chapitres montrent que les mesures de diff usivités effeduées pendant cette
thése sont en bon acord avec les résultats de la mission spatiale FOTON 12. Pour le @uple
Sn/SnBi(1%W), I' acord avec les mesures obtenues dans le dispositif spatial Mephisto est en
revanche moins bon. La quatriéme partie du chapitre est dédiée spédfiquement & ceprobléme.
Il sSagit d' évaluer I'acord entre nos résultats obtenus sur |’aliage SnBi et ceux issus de
I’ expérience Mephisto.

1 CHOIX DESALL IAGESETUDIES

Les couples de diffusion choisis pour mener cette dude sont les couples Sn/SnBi(1%W) et
Sn/Snin (1%W). Constitués en majeure partie d' étain, leur point de fusion est assz bas (232
°C) et ces alliages ont fadles a mettre en oauvre. Les aliages base éain sont de cefait une
cible privil égiée de recherche acaémique. On dispose de valeurs de diffusivité du bismuth et
de I' indium dans I' étain mesurés lors des missions gatiales D2 (Frohbe al (1995)) et
FOTON 12 (Garandet et al (2001)). D' autres expériences Patiales, comme cdles effeduées
lors delamisson D1 (Frohberg et al (1989)), ont été faites sur des alli ages Snin, mais pour des
compasitions eutediques, comme nous nous intéresons ici a des expériences ou le soluté est
présent a |' état d' impureté nous ne rappaterons pas les valeurs mesurées avec des
concentrations en soluté supérieures a quel ques pourcents.

La solidificaion d'un dliage SnBi a fait I'objet d’'expériences gatiales lors du programme
Mephisto (Favier et al (1996)). Lors de ces expériences en configuration Bridgman, plusieurs
propriétés physiques de ce alli age ont été mesurées, dont la diffusivité. C'est pour cda que ce
couple a ¢ dhois pour les premiéres expériences Euridice La volonté de se ramener a un cas
simple, ou la @nvedion solutale et de second ordre, sinon régligeable, a motivé les
expériences aur Snin. En effet, I’étain et I'indium ont des densités exceptionnellement proches
I’'unedel’autre : |I'écat est de |’ ordre de un pour mille.

Les principales caradéristiques physiques de ces aliages utilisées ici sont rappelées dans le

tableau 5.1. La conductivité dedrique, la densité @ la viscosité dnématique sont supposées
identiques a cdlede |’ étain pur.
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g (Q'm™? v (m’s”) pkgm?) | AW | Br(°CYH
Snin (1%) 21510 2.310” 6.9 10° 2.210° 1.03 10*
SnBi (1%) 21510 2.310” 6.9 10° 0.31 9.510°
Référence | Smithells (1992 Lucas (1989 Berthou et Tougas (1970

Tableau 5.1 : Principales caractéristiques des alli ages utili sésici.

Le tracéde 15 en fonction de Ha pour chaque cuple permet d’illustrer I'importante différence
de aomportement entre ces deux alliages. Cette date de transition du régime solutal au régime
de diffusivité effective mnstante est représentée sous forme dimensionnelle sur la figure 5.1,
qui peut-étre mmparée ala figure 2.8. Rappelons que pour des tubes capill aires de 2 mm, un
nombre de Ha de 150 est obtenu pour un champ magnétique |égérement supérieur a 2T. On
voit que la phase de diffusivité effedive mnstante est atteinte grés quelques heures
d’ expérience sur Snin, quel que soit le champ magnétique utilisé. Par contre il faut des champs
magnétique azimportants (proches de 2T ou plus) pour obtenir le méme résultat sur SnBi.
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Figure 5.1: Tracédela date detransition entre les deux régimes du modéle
(équation 2.32) dansle asdesalliages Snin (1%W) et SnBi (1%W ) dansdestube de
2mm de diamétre. Pour Snin, le calcul est fait en supposant un gradient de température
de 173°C/m ; pour SnBi, aucun gradient thermique n’est supposé.

Ainsi, les expériences sur Snin (1%W) doivent bien permettre d observer le régime de
diffusivité dfedive wnstante. Un gadient thermique et donc eppliqué pour trace
expérimentalement la urbe Dy, = D (1+T7). Les expériences sur SnBi(1%6W) doivent par
contre &re en régime solutal pur ; aucun gradient thermique n'est appliqué & les expériences
sous les champs les plus importants (prés de 2T, soit Ha proche de 150) doivent permettre
d’approcher la diffusivité vraie aquelques pourcents.

2. EXPERIENCESDE VALIDATION DU MODELE THERMIQUE : SNIN (1%)

Nos expériences de diffusion de I'indium dans I’ étain sont avant tout destinées a la validation

du modéle de diffusion effedive présenté au chapitre 1. Elles prolongent les expériences de

Lehmann et al (199) qui avaient mis en évidence une influence significative de la mnvedion

solutale résiduelle. Trois options ont été prises pour les expériences sur Snin (1%W) rédisées

au début de la présente thése :

¢ laduréedes expériences est toujours la méme, soit 36 heures, de maniére as affranchir du
caadére non-stationnaire lié ala présencede cmnvedion solutale;

e apres trois expériences tests avec le méme gradient de température que Lehmann et al
(1999), soit AOL = 68°C/m, on pase aun gadient plus élevé. La pente de la droite
Dapp = f(a/B* prévue est ains plus grande, ce qui assure une meill eure discrimination des
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points expérimentaux et permet de tester la dépendance en Gr+2. Le diamétre des tube
capill aires utilisés est de 2mm; le nombre de Grashof thermique pass donc de 23 a 60,
valeursa wmparer a céle du nombre de Grashof solutal : Gr=6.5.

e Pour rester au deswus du point de solidificaion de I’ étain, méme a |’ extrémité froide de la
cdlule, latempérature moyenne pase de 250°C chezLehmann et al (1999 a275°C.

Les résultats expérimentaux sont présentés dans le tableau 5.2. Comme expliqué au chapitre
précéent, le dépouill ement de thague expérience onsiste a guster une fonction d’erreur au
profil expérimental de cncentration le long d'un capillaire. Les paramétres de |’ gjustement
sont le wefficient de diffusion apparent, Dqyp, |a hauteur, Cryy, de la marche de ancentration
initiale, et un décdage éventud X, entre le z&o du profil de mncentration et le milieu de la
cdlule de dsaill ement. Pour chague expérience, D, Crax €t Xo SONt donc estimeés a partir du
profil expérimental, al’aide d’'une procédure déaite en détail au chapitre 4. La dispersion des
points expéerimentaux, Ce(Xi), autour du profil théorique Cin(X) est ensuite estiméepar :
X = Z[Copl(X) - Crn()]%

Puisqu icCray VLIt approximativement 1%W, une valeur x> =10 %W? peut auss étre percue
comme ure dispersion moyenne de 1% de Cpy; une valeur x* =10° %W? correspond & une
dispersion de 3,2% de Cpay.

Champ AGIL Durée Da, Crnax Xo
(M) (CCm) () (m°/s) (W) (M) (%W?)

0,229 68 129902 3,18 107 1,00 -8610* 6,710"
0,229 68 129902 3,76 10° 0,96  7,010* 7,110*
0,229 68 130000 3,62 107 09  3,310° 6,010"
0,229 68 129902 2,83 10° 1,00 -1,310* 6,410*
0,27 68 129900 3,28 107 0,98  2,410* 6,710"
0,27 68 129900 2,79 10° 0,98 -3,810* 5,110*
0,343 68 129926 2,95 107 0,97 5210* 8,610"
0,343 68 129926 2,68 10° 0,98  3,310° 4,310"
0,3" 173 130000 4,88 10° 095 5410° 4,010°
0,3 173 129898 4,20 10° 0,98 -1,010° 1,310°
0,35 173 129907 4,28 10” 0,97 2210 7,110"
0,35 173 129907 3,57 10° 0,97 -2,410* 8,910*
0,4 173 129859 3,63 107 095  4,410* 4,110"
0,4 173 129859 3,24 10° 0,96 -4310* 8,110*
0,4 173 129859 3,71 107 0,96  4,710° 6,010"
0,4 173 129859 3,34 10° 0,92 -2,710* 5,810*
0,5 173 129900 3,18 107 097 4,010* 4,210"
0,5 173 129900 2,79 10° 0,98 4,810° 3,610"
0,75 173 129875 2,62 107 098 7,810* 6,510"
0,75 173 129875 2,70 10° 098 -1,110* 9,710"
Variable™ 0 77640 2.54 107 097 1.810* 8410
de2als 0 77640 2.4110° 095 2710° 6.710"

Tableau 5.2 : Réaapitulatif desexpériences sur Snin (1%) a 275°C de température
moyenne.

11 Seul point écaté alavue du profil de mncentration.

12 Seule expérience Snin (1%) sur Euridice Il ; suite aune panne de générateur de puissance, le champ
magnétique asubit de brusques variations pendant I’ expérience, baissant de 2T en début d’expérience a
environ 17T enfin d expérience Laduréede |’ expérience a é éourtée
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Un écat inférieur a 3% existe entre les valeurs du tableau 5.2 et cdl es publi ées par Botton et al
(2001) pour lesquelles le décdage %o n’est pas pris en compte. Ce dernier a é¢é introduit plus
récemment dans le dépouillement des domées dans le calre d une ncertation entre les
équipes alemandes des Professeurs Frohberg et Miller-Vogt, cdle du CEA-Grenoble (J-P.
Garandet) et la nétre. Lorsqu on introduit ce paramétre, on observe une amélioration de
I' ajustement, qui se traduit par une diminution des valeur dex? aprés minimisation. 1l est
toutefois | égitime de se question sur la pertinence & les causesd' un tel décdage. Cette question
est discutéedans|' annexe 8.

Les coefficients apparents mesurés al’aide d’Euridice | sont tracé aur lafigure 5.2 en fonction
de a(Ha)/B’. Le wefficient a(Ha) est issu des smulations numériques 2D de Madean et
Albowssére (2001). Pour chague gradient de température, deux groupes de points
distinguent. En effet, & dhaque expérience, les contenus d' au moins deux tubes cepill aires nt
analysés; deux situations ont possibles : soit le soluté et initialement disposé du coté chaud
du capill aire, comme il est ici plus léger que le solvant, la convedion solutale s gjoute dorsala
convedion thermique, soit au contraire il est situé du coté froid et le gradient de compaosition
s oppze al' émulement de wnvedion thermique. Dans le premier cas, le transport est
augmenté € |I' on mesure des diff usivités apparentes plus élevées que dans le deuxiéme ca, ou
il est diminué. La droite théorique cdculée al’aide de I’équation 2.31 est tracée a traits
mixtes, rappelons que ce ckcul ne prend pas en compte la mnvedion solutale.

Chague groupe de points est bien déait par une droite située de part et d’'autre de la droite
théorique. Celui du bas, qui correspond au cas oul forces Dlutales et thermiques soppasent, est
nettement plus proche de la droite théorique que céui du haut. Cette dissymétrie est en
contradiction avec les smulations numériques 1D de I' équation de transport (2.25), montrant
deux droites presgue symétriques par rappart a cdl e prévue par le modéle thermique (Botton et
al (2001)). Elle peut étre quantifiéepar I’ écat entre la pente de la droite théorique tracéesur la
figure 5.2 et la moyenne des deux pentes expérimentales. Dans le ca d'un gadient de
température de 173°C/m, cet écat est d'environ 20% ; il est de 30% dansle ca& 68 °C/m.

L'origine de cdte sous-estimation de la pente théorique n'est pas claire. 1l est difficile de
déterminer s'il sagit d’'un effet non pris en compte par le modéle, lié par exemple ala
modélisation du champ de vitesse thermosolutal, d'une ereur systématique sur la valeur de
a(Ha), ou d'une ereur sur les grandeurs intervenant dans le cdcul des nombres
adimensionnels (il y en a 8, et leur exposant est 2 ou 4!). Notons que le diamétre du canal
intervient a la puissance 4 (hormis on influence sur la valeur de a(Ha)) ; la valeur utiliséeici
est 2mm, malgré la onicité des sgments formant le tube caill aire. Un diamétre de 2.1mm
donnerait une pente de 20% plus élevée |l n'est bien entendu pas exclu que plusieurs effets &
cumulent. Une simulation numérique 3D de |’ écoulement et du transport de soluté permettrait
assurément de faire un diagnostic plus clair en prédsant la valeur de a(Ha).

Haut Bas Moyenne Théorie

68°C/m Pente (USI) 0.71 10° 0.30 10° 0.50 10° 0.36 10°
Origine (m?/s) 2.60 10° 2.52 10° 2.56 10° 2.56 10°

173C/m | Pente (US) 3610° 2.310° 2.95 10° 2.37 10°
Origine (m?/s) 2.58 10° 2.51 10° 2.54 10° 2.54 10°

Tableau 5.3 : Penteset origines desdroitestracées aur lafigure 5.2.

Un autre point a prendre en considération est que la pente prévue par la théorie est
proportionnelle AGr+2 Dans le ca présent, la différence entre les deux nombres de Grashof
utilisés est uniquement due au changement de gradient de température; leur rappart vaut :
17368 = 2,55. Lavaeur obtenue al' aide de la moyenne des deux pentes expérimentales pour
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chaque graphique, est 5.42"2 =2.32; 'écat est donc de 5%. Ainsi nos résultats montrent bien
une dépendance en Gr+2 Ils nt donc cohérents avec l'introduction dans la modélisation d'un
coefficient a(Ha) indépendant du nombre de Grashof.
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Figure 5.2 : Résultats expérimentaux sur Snin (1%), latempérature moyenne et de

275°C.

En haut, le gradient de température est de 173 °C/m, en bas il est de 68 °C/m.
Les lignes pleines nt obtenues par régresson linéaire, leur équation est
indiguée sur le graphique; cdles en traits mixtes nt calculées a I'aide du
modéle thermique (équation 2.31). Dans chacun des deux graphiques, la
séparation des points expérimentaux en deux droites distinctes est due a la
présencede mnvedion solutale.
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Pour deux expériences, 4 capill aires au lieu de 2 ont été analysés. Les deux points d’ un méme
groupe sont séparés de moins de 3% dans le as ou AGIL = 173C/m, sous 0.4 Tesla, et de 4%
et 11% pour AGL =68°C/m et B=0.23Teda

Les résultats des trois expériences effeduées avec un gradient de 68°C/m étaient a I’ origine
destinés a @re omparés aux points de Lehmann et al (1999. Le but était de vérifier que,
malgré le changement d’ utilisateur et laremise en route d’ Euridice grés une longue période de
nontutili sation, on retrouvait e méme résultat. L’ origine de chaque droite donne une mesure de
ladiffusivité vraie, D, ici®® (2.6+/-0.17) 10° m*¥s et (2.52 +/-0.15) 10°m?/s dont la moyenne est
2.56 10°m?s. Les points de Lehmann et al (1999, réévalués en prenant en compte le
coefficient a(Ha), donnent comme valeurs 2.3 10°m?s et 2.33 10°m?s, soit une moyenne
inférieure de 10% avec les résultats présents. Les variations du coefficient de diffusion avecla
température suffisent & expliquer cet écat : les expériences de Lehmann et al étaient a une
température moyenne de 250°C alors qu'ici la température moyenne et 275°C. En choisissant
comme modéle de variations de D une loi en k8?2 (chapitre 1), on estime par exemple qu’ une
augmentation de 25 degrés ferait passer D de 2.3 42.6 10°m?/s, cequi est tout a fait en acord
avecl’écat observéici.

Les 5 expériences rédisdes avec un gadient de température de 173°C/m, couvrent une gamme
de champs magnétiques plus élevés que les précéents: de 0.4T a 0.75T au lieu de 0.23 a
0.343T. Les origines des 2 droites nt : (2.58+/-0.1) 10° m?/s et (2.51+/-0.09) 10° m?s, soit
une moyenne de 2.54 10°m?/s. L’acwrd entre les deux séries d’ expériences sur Euridice | (&
275°C) est donc trés bon.

Enfin, une expérience sous un champ plus élevé que dans les cas précéents a éé dfeduéesur
Euridice Il. Maheureusement, le générateur de puissance a subi une aarie en cours
d’'expérience. La valeur du courant aimentant I’aimant a &é maintenue a 2800A pendant
environ 8h30puis a cuté, pour atteindre 1900 a 2000A aprés une période de brusques
variations de 10 minutes environ. On peut donc supposer que le champ magnétique est passé
de 2T a1.7T — cequi n'est vrai que s la bokine de bitter n'a pas été endommagée pendant
Iincident. Pour Snin (1%), a ces valeurs de champ magnétique, la différence entre le
coefficient apparent de diffusion et la diffusivité « vraie » est négligedble. L’ expérience a &
stoppée gres une durée de 22 heures. Les profils de mncentration obtenus ne montrent pas
d’anomalie ¢ les deux valeurs mesurées ont 2.54 10° m%s et 2.41 10° m?s. Alors que la
premiére valeur correspond exadement aux mesures effecduées sur Euridice I, la semnde est
unpeu plusfaible ; I'écat est de 5%, cequi est trés acceptable pour deux dispositifs différents.

En conclusion sur les expériences Snin (1%), trois remarques doivent étre faites.

a Tout d'abord, le modéle thermique d’Alboussére et al (1997 déait bien les
résultats expérimentaux. Cela suppaose bien slir que I’on y introduit 1a valeur de a(Ha)
adéquate ¢ que la mnvedion solutale demeure faible. L’ écat de pente entre théorie &
expérience reste par contre a étaircir. Toutefois, le bon acword entre prévision et
expérience indique que dans la gamme de champ utilisée (0 a 2T), le wefficient de
diffusion n’est pas modifié par la présence d’ un champ magnétique.

b- Ensuite, la méthode de mesure proposée par Lehmann et al (1999 fonctionre. La
valeur du coefficient mesuré a+/- 5% prés est de 2.5 10° m?/s; elle est comparable
aux valeurs mesurées en microgravité par Frohberg et al (1995) puis Garandet et al
(2001), soit respedivement 5.18+/-0.18 10° m?/s & 350°C et 2.8+/-0.3 10° m¥/s &
300°C. En premiére goproximation, I'influence de la température peut étre estiméepar
ure loi en kB2 cequi raméne ces valeurs'™ a: 3.23 10° m?/s, et 2.6 +/-0.3 10° n¥/s.

13 cesvaleurs et leur intervall e de tolérance sont obtenus par régresson linéare (voir chapitre 4).

4 Notons que Frohberg et al proposent une dépendance @ AT? + B pour déaire leurs données
expérimentales, et évoquent la posshilité que I' offset B, soit causé par une pollution de leur expérience
par dela mnvedion Marangoni. Lavaleur prévue par cette loi 8275°C est 3,5 10°m?s.
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Les points expérimentaux obtenus sur Euridice | montrent une bome reproductibilit &,
et les variations de D aveclatempérature sont clairement mesurables.

c- Cette méthode est applicable ades alli ages a faible valeur de Grashof solutd ; le
critére donné par I'équation (2.32) doit en effet étre vérifié sur toute la gamme de
champs magnétiques utilisés (pour une duréedomée). Elle et notamment applicable
al' aide de champs magnétiques modérés a la mesure de efficients d'autodiffusion,
les densités de deux isotopes d’'un méme métal étant en genéral peu différentes.
D’autres bons candidats nt les coefficients de diffusion dans les alliages smi-
conducteurs liquides. En effet, ils présentent souvent de faibles coefficients
d’expansion solutale (B, < 10"%W™). De plus les diffusivités y sont en général plus
élevées que dans les métaux liquides; le produit GrsSc est donc favorable a
I utilisation de la méthode de Lehmann et al (199), comme indiqué par le aitére 1 >>
S

3. EXPERIENCESEN PRESENCE DE CONVECTION SOLUTALE :
ALLIAGESSNBI (1%) ET SNIN (1%)BI (2.5%)

Dans le s de I'alli age SnBi (1%W), les forces lutales ont bien plus importantes que pour
Snin (1%W). Le nombre de Grashof solutal est alors de 92 paur un tube de 2mm de diamétre,
soit 14 fois cdui de I' aliage Snin. Pour plus de simplicité, les expériences ont €té dfeduées
avec une température auss uniforme que posshle. Une série de 7 expériences a d’'abord été
effectuée sur Euridice |. Le transport par convedion solutale éant intrinsequement
instationnaire, 5 dentre dles ot de méme durée (26 heures), ce qui permet d'isoler
I"influence du champ magnétique, et deux ont des durées plus courtes (13h et 20h), de maniére
a observer la déaoissnce temporelle de D,y Des expériences nt ensuite rédisées sur
Euridice Il ; elles ont, elles aussi, en configuration isotherme, et d une durée de 26heures
(93600 semndes), al’exception de I’ expérience de validation de cedispositif, dont la durée et
de 13 heures, sous 0.5 Tesla. Cette expérience de validation a pour principe de mesurer une
coefficient apparent de diffusion pour des conditions smilaires a cdles d' une des mesures sur
Euridice |. Les coefficients Dqpp obtenus ort : 7.10 10°m*s et 7.21 10°m?/s sur Euridice |
contre 7.12 10°m?/s et 7.39 10°m%/s. L’écat est de 4% entre les deux valeurs extrémes et de
1.5% entre les moyennes obtenues sur chaque dispositif; I’acord entre les deux dispositifs est
donc satisfaisant.

Chronique de quelques avatars expérimentaux.

Le tableau 5.4 récaitule I’ensemble des résultats dans |’ ordre dhronologique ; des indications
relatent les modificaions subies en cours de campagne par le dispositif expérimental. Toutes
les expériences SnBi sur Euridice | sont reportées. En ce qui concerne les expériences sur
Euridice Il, divers avatars ont perturbé le déroulement de la campagne de mesure. Le
générateur de courant alimentant |’ éledroaimant ne suppartait en effet pas les perturbations
hautes fréguences présentes sur le réseau éledrique. Les expériences n'ayant pas fonctionné
corredement pour une raison bien identifiég comme une panne de générateur de puissance
pendant leur déroulement, ne sont pas reportées dans ce tableau. D’ autres ont reportées alors
gue le courant fourni a I’'aimant n’était pas enregistré ai long de I’ expérience (I’ enregistreur
était mobhili sé par d’autres expériences du laboratoire), ce qui lais® un sérieux doute sur la
validité des expériences en question. Il est en effet impossible de cetifier dans ce c& la
constance du champ magnétique.

Face ax problémes récurrents du générateur, un secnd générateur de puissance a &
assembl é avec des éléments présents au laboratoire ; le moment a partir duquel il a &é utilisé
est indiqué dans le tableau. Lors des tests de cegénérateur, les relevés de tensions aux bornes
del’aimant montrent, sans que cdan'ait éé remarqué dors, une baisse de 10% de larésistance
de la bobine de Bitter. Aprés plusieurs expériences al’aide de cegénérateur, une avarie (dg§a
reportée dans la sedion précéente) I'a définitivement mis hors srvice Nous avons étés
amenés a restaurer la régulation de I'ancien générateur, et a la rendre plus robuste aux
perturbations du réseaux. Apres d autres expériences de diffusion, le champ magnétique a ¢
ré-étalonné ; on s'est alors apercu que la bohine de Bitter avait été endommagée sans powoir
dire de maniére slire que céa ¢’ est passe lors de I'incident ayant endommagé le générateur. |1
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est auss posshle que la baisse de résistance de la bokine mesurée quelque temps avant
I"incident soit d§aune indicaion d’une cetaine dégradation.

remarque B (T) 0(°C) Crnax (%0W)  Dapp (M2/S)  Xo (M) X (%W2)
Euridice | 0,4 275 0,98 7,3410° -3,410° 4,210°
0,4 275 1,01 73410° -1,110° 3,910°

0,45 275 1,01 6,3910° -6910° 3,610

0,45 275 0,98 6,2510° -8910°  3,710°

0,5 275 0,96 53810° -1,310°  2,310°

0,5 275 0,95 55210°  3,410° 3,110°

0,6 275 0,99 45410°  4,710° 2,110°

0,6 275 0,98 4,4010° -6610*" 2410°

0,75 275 0,99 3,6010° -5510° 1,210

0,75 275 0,98 35210° 1,110" 1,310°

durée= 46800 s 0,5 275 0,99 7,1010° 9,110° 3,110°
durée= 46800 s 0,5 275 1,02 7,2110° -5310*  4,010°
durée= 71491 s 0,5 275 0,98 6,2510° -1,810° 3510°
durée= 71491 s 0,5 275 0,98 6,0710° -7,210° 3,010

Passage de Euridice | & Euridice 1.

pas d'enregistreur 0,5 275 0,87 8,7710° -1610° 2810°

pas d'enregistreur 0,5 275 0,90 85110°  7,810" 2,210°

durée= 46800 s 0,5 275 0,87 7,3910° 1,110° 2,710°

durée= 46800 s 0,5 275 0,86 7,1210°  1,210° 2,810°

1 275 0,82 255810° 1,910° 8,410

1 275 0,85 2,7110° 1,610° 1,010°

2 275 0,88 2,2110° 4,110° 6,610

2 275 0,87 2,1510°  7,810" 3,710*

1,5 275 0,85 2,3010° 1,310° 1,110°

1,5 275 0,86 2,4010° 1,110° 9,410™

pas d'enregistreur 0,5 275 0,91 6,8310°  2,710" 2,810°

pas d'enregistreur 0,5 275 0,98 78110° -1,710°  4,710°
Assemblage d’'un nouveau générateur ; la résistance de la bobine a semble-t-il perdu 10%.

Stabilité du 0,5 275 0,91 6,4810° -1,310° 2,410°

générateur ~5% 0,5 275 0,91 6,3310°  6,810° 2,110°

Tiusion+334° C 1,5 Tf+334° C 0,91 2,1510° 2,710° 5510*

Trusion+334° C 1,5 Tf+3a4° C 0,91 2,1710°  3,010" 4,910™

Tusion+1° C 1,5 Tf+1°C 0,95 2,2510° 3,010° 1,910°

Réutilisation de I'ancien générateur, aprés réfection de sa carte de régulation.

SninBi, mesure de Bi 1,26 275 3,02 2,8310° -1,910° 89107

SninBi, mesure de Bi 1,26 275 2,85 2,4310% -1,210% 1,610°

SninBi, mesure de In 1,26 275 1,11 2,5210°% -1510° 2,010°

SninBi, mesure de In 1,26 275 1,00 2,0410% -6210°  3,110°
Ré-étalonnage du champ magnétique ; il a perdu 20% autour de 1 T mais reste homogene.

diamétre 1,5mm 1 275 0,97 3,2410° 9,410" 9,410™

diamétre 1,5mm 1 275 0,99 38610° -1,310* 15107

diamétre 1,5mm 1,5 275 0,99 43910° 2,010° 1,110°

diamétre 1,5mm 1,5 275 0,99 3,9910° 1,710° 49107

Ré-étalonnage de la thermique; pour les mémes consignes de régulation, elle a fortement
évolué, présence de gradients longitudinaux de température de I'ordre de 50° C/m.
Homogeénéité radiale ?

Tableau 5.4 : Résultats expérimentaux SnBi.
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L' uniformité du champ magnétique reste trés bonne, mais pour le méme curant (qui est la
valeur prescrite & mesuréepour chague expérience), le champ magnétique est moins élevé que
précéemment : 0.76T au lieu de 1T, par exemple. En résumé, la période durant laquelle les
valeurs de champs délivrées par I' aimant sont incertaines est délimitée dans le tableau 5.4 par
deux double-traits noirs. |l est posshle que les champs magnétiques utilisés durant cete
période soient inférieurs de 10% a 20% alavaleur indiquée

Comparaison aumodéle intégral.

La figure 5.2 compare les points expérimentaux obtenus sur les deux dispositifs, pour une
durée d’expérience de 26 heures, a une température nominale de 275°C. La ligne en traits
pleins correspond a la prévision du modéle présenté au chapitre 2 (éguation 2.39), pour un
coefficient de diffusion D valant 2 10°m?/s.

L'acord entre la théorie @ la plupart des points expérimentaux des deux dispaositifs est trés
satisfaisant, hormis 4 expériences pour lesquell es nous fournissons une explicaion ci-desous.
La mesure de la diffusivité du bismuth dans I’ étain effectuéeici est de 2.04+/-0.1 10°m/s,
pour une température de 275°C. Cette valeur est en bon acord avecla mesure eff ectuéedurant
la mission spatiale FOTON 12, soit 2.3+/-0.3 10° m?s & 300°C, ce qui, ramené a275°C par
ureloi en k62 donne pour comparaison 2.1+/-0.3 10° m/s.

La dépendance temporelle de D,y a €€ testée sur Euridice | en effeduant des expériences a
0.5T, dont ladurée at de 13, 20 et 26 heures; leurs résultats ont représentés sur la figure 5.3.
Rappelons que I'expérience de 13 heures a dé doublée par I'expérience de validation
d’Euridice Il. On observe une dépendance e t°* au lieu de t° prévue par I’ éude des ordres
de grandeur du chapitre 2. Rappelons que cé exposant 0.5 est obtenu dans le ca asymptotique
ou la diffusion moléalaire et négligée dans le sens longitudinal. Le bon acword avec le
model e théorique (équation 2.39), notamment au niveau de la pente @wnfirme que la différence
d’exposant est due ala diffusion moléculaire qui ne peut étre négligée Cela met en évidencela
pertinence ¢ ' efficadté du modéleintégral développé ai chapitre 2.

Les résultats de 3 expériences a 0.5T, sur Euridice I, sont nettement plus éloignés de la
courbe théorique que les autres. Le cuple de paint le plus haut sur le graphique crrespond a
la premiére expérience sur Euridice Il ; I'intensité du courant alimentant I'aimant n’'a pas été
enregistrée pendant cette expérience Vue la fréquence des pannes de générateur dans les
expériences diredement consécutives a cdle-ci, il est trés posshble que le champ magnétique
ait été interrompu pendant quelques minutes durant cette expérience; cette suppasition n'est
pas vérifiable al’ heure aduelle. Les deux points situés juste en dessous ont été obtenus dans la
méme situation (sans enregistreur). Ces deux mesures obtenues pendant la méme expérience
présentent un écat important (13%). Ce dernier sexplique en partie seulement par la
différence de composition initiale, de 8%, a laquelle le nombre de Grashof solutal, et donc la
différence Dopr-D, sont propartionnels. Enfin, sur ces trois expériences, seul le auple de points
situé autour de 6.4 10°m?/s a &é effedué avec un enregistreur. Le curant éedrique fourni &
I’aimant a subi des variations fréquentes mais inférieures a 6%. Comme signalé plus haut, il est
possble que la bohine de bitter ait été dégradée comme semblent I'indiquer les mesures de
résistances effeduées peu avant. Une rapide mmparaison avec les points obtenues a 0.45T
montre qu’ une perte de champ de 10 au 11% suffit a expliquer I’écat de cepoint avecle reste
dela murbe. Ces écats peuvent donc &re imputés a des problémes éledrotechniques.

La forte influence de faibles gradients de température.

Les résultats de deux expériences & 0.75 T sont représentés par des triangles pointant vers le
haut. Elles ont été eff ectuées apres plusieurs expériences ayant donné des résultats aberrants,

en ce sens qu ils ne suivaient pas le modéle propcsé. Comme indiqué plus haut, le profil de
température dans la célule mesuré peu aprés ces expériences « ratées » présentait des gradient
de température importants, mais insuffisants pour expliquer les résultats. Un quart des fils
résistifs constituant I’ élément chauffant central était inadif suite ala rupture d’ une soudure de
connexion éledrique. L' explicaion pressntie est qu une rupture de symétrie du champ de
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température peut avoir une forte influence sur le profil de vitese dans le tube caill aire. Ces
deux expériences 20.75T permettent de renforcer cette hypothese.

remarque B (T) 0(°C) Crnax (%0W)  Dapp (M2/S)  Xo (M) X (%W2)
Avec panne 0,75 275 1,04 6,2810° -3,410° 1,0107
Avec panne 0,75 275 1,04 6,0210° -1,110° 9110°
Réparé 0,75 275 0,99 3,77 10° 210" 1,710°
Réparé 0,75 275 1,01 39810° -5210* 1910°

Tableau 5.4 : Expériences SnBi sur I'i nfluence des gradientsradiaux de température.

Un ré-étalonnage wmplet de I'aimant a d'abord permis de mettre hors de caise le champ
magnétique. Les disques de céamiques de qualité douteuse (arétes abimées, etc.) ont été
changés de maniére asassurer que lI'asped mécanique dait d'aussi bonne qualité que dans les
expériences "réussies’ sur Euridice Il. La premiére expérience a € effeduée avant la
réparation de la panne d'origine dedrique décdée précaéemment, l'autre gorés réparation de
cette panne. Dans les deux cas un profil le plus isotherme possble a éé dabli e long du
passage de la tige de ceitrage (voir figure 5.4). Les résultats obtenus ont déaits dans le
tableau 5.5.

Thermique ! 90000 ~ 10°C/m.
mais
276 00/0r ~ 10°C/m
° * . ~"“soit al 'échelle de la section (2mm)
215 . . ¢ 210%°C
O
°_ 274
@ 273 00/0Xya ~ 5°C/m
¢ 6 6 6 4 4 & & o -—--mais
272 + T T T T T T 00/0r ~ 2°C/m

soit a | 'échelle de la section (2mm)

0 3 6 9 12 15 18 aesee

position (cm)

Figure 5.4 : Profils de température pour lesdeux expériences sur I'influencedes
gradientsradiaux de températures.

Ces résultats parlent d'eux méme: il a suffi de réparer la résistance, donc d'assurer un
compensation homogeéne des pertes radiales de dhaleur, pour retrouver des résultats en bon
acord avecnos prévisions théoriques.

On peut estimer les pertes radiales a partir d’un profil longitudinal de température; ses
fluctuations nt en effet nécessairement dues a des pertes ou des apparts de chaleur radiaux.
Les valeurs obtenues nt indiquées sur la figure 5.4, il apparait que les gradients de
températures présents ont extrémement faibles. Les nombres de Grashof thermiques
correspondant a ces gradients, Gry,, sornt de I’ ordre de I'unité. Pourtant leur présence modifie
de maniére significaive le transport longitudina du, rappelons le, a I'émulement de
convedion solutale dont le nombre de Grashof est proche de 100. Il est possble, puisque le
champ de température présente une dissymétrie dans la sedion droite, que les vitesses
d origine thermique soit de I’ ordre de Gry,/Ha, et non Gry,/Ha?, ceux qui expliquerait qu'elles
soient comparables aux vitesses d’ origine solutale, en GrgHa®. Cette mnjedure est basée sur
les travaux d’' Alboussiere et al (199%) . Ce probléme reste ce¢ dit a momprendre de maniére
approfondie, cequi nécessterait une gproche numérique ou anaytique. En effet, les variations
de températures a |’ échelle de la sedion du capill aire sort infimes, a la limite du mesurable
(4 10°°C dansle ca « symétrique » a2 10%°C dans le ca « disgymétrique »), cequi interdit a
priori une analyse expérimentale pous®e |l n'est pas exclu que des expériences sur Snin
permettent toutefois de vérifier que le probléme et intrinséquement d’ origine thermique, en
minimisant les effets solutaux.
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Figure 5.2 : Résultats expérimentaux sur SnBi(1%), latempérature moyenne et de
275°C. Laligne en trait plein corre spond aux prévisions du modéle (équation (2.39)) en
supposant D=2 10°m?s. La valeur du champ magnétique est indiquéeprés des points
expérimentaux.
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L es pointillés ont les valeurs prédites par le modéle en supposant D = 2 10° m?/s.
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Ces expériences il lustrent bien un avantage de la méthode MHD sur ses analogues ne prenant
pas en compte la wnvedion: la présence de mnvedion indésirée dans une expérience peut
étre diagnostiqué, sitdt que le cmportement des points expérimentaux s écate de céui prévu
par le modele. Ce n'est pas le ca& dans les méthodes classiques ol la @mnvedion peut passer
totalement inapercue.

Apreés cette série d' expériences, visant a trace une curbe D4, = f(B) et a faire une mesure de

diffusivité du bismuth dans I’ étain, d'autres expériences ont effeduées sur Euridice Il. Trois

variantes ont appartées:

- soit latempérature moyenne est diminuéepour approcher du point de fusion,

- soit I'aliage de départ est un Snin (1%)Bi (2.5%), pour comparaison avec les expériences
spatiales de lamisson FOTON12 (Garandet et al (20001)).

- soit le diamétre des tubes capill aires est de 1.5mm au lieu de 2mm, de maniere amodifier
le nombre de Grashof solutal et a effeduer des expériences comparables a cdles de
I’ équipe du Professeur Miill er-Vogt.

La suite du programme expérimental prévoit d’ effecuer une rainure dans les tubes capill aires
de 1.5 mm de maniére afavoriser la onvection Marangoni, al’instar de Mdller et al (2000).

Diffusion combinéede In et Bi dans 3.

Les mesures de diffusion d’'In dans Sn et de Bi dans Snh effeduées en cdlule de dsaill ement
lorsdelamisson FOTON 12 ant été faites de maniére simultanée Les propartions d’indium et
de bismuth étaient respedivement 1%W et 2.5%W, soit en terme aomique environ 1%at et
1.25%at. Garandet et al (2001) supposent que ces propartions ont suffisamment faibles pour
gue les atomes d’indium et de bismuth diffusent indépendamment les uns des autres dans la
matrice d’ étain. Puisgue nous comparons les résultats de ces expériences en microgravité aux
notres, il semble intéressant de vérifier que I’ on retrouve bien, dans notre dispositif, les méme
diffusivités dansle ca ou Bi et In diff usent simultanément dans une matrice Sn que dans le as
ou chaque espéce et la seule présente dans cette matrice Sn.

Les phénomeénes impliqués dans le ca d’'une expérience au sol sont toutefois plus nombreux
gue dans une expérience e microgravité. En effet, |I’analyse des expériences gatiales suppose
|"absence de mnvedion ; dans notre c¢a, au contraire, la présence de @wnvection neturelle est
fondamentale. Comme signalé plus haut, le ca de I’indium et de I’ éain est remarquable en ce
qu'ils ont presgue la méme densité. On peut donc considérer, dans des conditi ons isothermes,
que la onvedion est due uniquement a la présence de bismuth. L’indium est aors une sorte de
traceur passf transporté, en plus de sa propre diffusion, par le champ de vitesse aéé par le
bismuth avec lequel il coexiste. On s'attend danc a ceque les coefficients de diffusion
apparents du bismuth soient les mémes qu'en I’ absence d’indium, et que ceix d'indium soient
modifiés slon le mécanisme de dispersion de Taylor présenté au chapitre 2.

Si I'on revient a la perspedive d'expériences classques de diffusion, par exemple en
microgravité, ce genre d'utilisation d'aliages ternaires dilués peut apparter un moyen de
diagnostic quant & la pallution des expériences par de la mnvedion. En effet, imaginons que
I’on veuill e mesurer la diffusivité d'une impureté B dans A, et que I’on connaiss cdle de C
dans A ; faire une expériencede diffusion simultanéede B et C dans A permettrait de valider la
mesure en vé&rifiant que I’on obtient le bon coefficient de diffusion de C dans A. Dans le s
contraire, une @reur de mesure serait a aaindre sur la diffusivité de B. Il faut bien sir pour
cda que les concentrations utilisees ient petites et que I'affinité chimique de C et A soit
suffisamment faible pour qu'ils ne forment pas d'association. Le matériau C pourrait par
exemple &re unisotope de A.

L' expérience dfeduéesur Snin (1%)Bi(2.5%) a duré 26 heures, sous 1.26 T (champ estimé a
posteriori suite au ré-étalonnage de I'aimant). Un thermocouple témoin dgiss dans un des
canaux prévus a ce effet dans le fourreau graphite montre des variations |oca es de température
de I’ordre de 0.5°C. Le relevé de courant éledrique dimentant la bokine de bitter ne montre
pas d’anomalie. Les profils de concentration obtenus sont marqués par une forte convection et
I” hypothése de mili eu infini utilisée pour établir les profil s théoriques au chapitre 2 (égquations
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2.35¢€t 2.33) est loin d' étre vérifiée Ces profils ont en effet proches de droites. |1 est dans ces
conditions difficile de donner un coefficient de diffusion apparent qui ait rédlement un sens
physique: bien qu'il existe des lutions a I’éguation de diffusion dans un milieu fini (voir
chapitre 4), puisque notre transport n'est pas rédlement diffusif, une gproche basée sur ce
type de solutions n’est pas valable lorsque le profil de @mncentration a «largement atteint les
bords de la cavité ». On se mntentera de dire, pour la discusson, que les coefficients mesurés
sont, auss bien pour I'indium que le bismuth, supérieurs & 10®m?/s. Cette valeur est bien
supérieure (au moins trois fois) a la valeur attendue. Par exemple pour le ca& du bismuth, un
regard & la figure 5.2 permet de dire que pour SnBi (1%W), D= 2.5 10°m%s; une
multiplication du nombre de Grashof solutal par 2.5, comme c'est le @s ici amenerait ce
coefficient 23.25 10°m?/s.

Nous considérons que ces mesures DNt erronées, suite ala panne de résistance déaite
précaemment.

Expériences avecun damétre de 1.5 mm

Dans le but de tester la dépendance de D,y en fonction du Grashof solutal, et de rédiser des
expériences comparables a cdles de Miller et al (2000), une cdlule dotée de caill aires de
1.5 mm de diamétre a éé fabriqguée Malheureusement, suite aun défaut du tour & commande
numérique de I’entreprise chez qui I'usinage a €€ sous-traité, des défauts de maxiaité & de
rédili gnité de I’ordre du dixiéme de millimétre sont probables dans les tubes capill aires ainsi
que les autres trous des disques de cdamique. Ce défaut a éé diagnostiqué gores I’ usinage du
jeu de disgues, au complet, un autre jeu a donc &é cmmandé. Les expériences eff ectuées tout
de méme n’'échappent pas au probléme des gradients de températures radiaux déaits ci-
desas; aucune n’'a éé dfeduée qores réparation du four. Les résultats reportés dans le tableau
5.4 ne seront donc pas discutés outre mesure.

4. COMMENT D VARIE-T-IL AU VOISINAGE DU POINT DE FUSION ?

Les mesures de diffusivité du bismuth dans 1" étain obtenues sur Euridice & lors de la misson
FOTON 12 sont en bon acord et s appuient mutuellement. Par contre, I’ expérience Mephisto
de solidificaion en microgravité apermis a deux reprises (Favier et al (1996 lors de la
mission USMP1 et Boutet (1999) lors de USMP3) de mesurer ce mefficient au voisinage du
point de fusion. Les valeurs mesurées ont respedivement 1.3+/-0.2 10° m#/s et 1.3+/-0.5 10°
m?/s (lavaleur mesuréeinitialement par Boutet (1999) est 1.5 10° m?/s; elle a éé mrrigéepour
obtenir I' acord avec cdle de USMPL). On peut les comparer & une extrapolation de notre
mesure alatempérature du point de fusion, suivant un modele D = k82 un telle extrapolation
donne: D=1.7 10° m¥'s ; laméme opération sur la mesure de FOTON 12 dane: D=1.8 10°
me/s.

Ce désacmrd avecles données obtenues sur Mephisto suscite une question : vient-il d’un biais
dans deux des 4 expériences comparéss ici, ou est-ce que D subit des variations plus fortes
gu'attendues prés du point de fusion. On peut de plus remarquer qu une valeur de Dy
augmentée de 10 a 30% réconcili erait la valeur de vitesse aitique observée dans Mephisto et
cdle prévue par la théorie de déstabili sation morphologique de I'interface @ croissance front
plan (Lehmann (1996, Boutet (1999)) ; ce retard a la déstabili sation est une des questions
laisstes en suspends apres les missions USMP1 et USMP3.

Devant cette interrogation, deux diredions d’investigation ont été suivies :

- d'une part deux expériences dans Euridice Il, prés du point de fusion et sous champ
relativement élevé ont été rédisées,

- d'autres part, certaines données issues de Mephisto lors des missons USMP1 et USMP3
ont été rédudiées en vue de vérifier la robustesse des barres d’erreurs aur les coefficients
annonces.

Pour se placea prés du point de fusion, un thermocouple de type K, de diamétre 0.5mm a éé
étalonné par rappart au point de fusion de I’ étain. |1 était pour cda plongé dans un bain d'étain
en fusion, solidifié puis refondu a plusieurs reprises. Lors de la solidification du bain, le
plateau de température suivant la phase de surfusion a servi de référence L’indicaion du
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thermocouple variait aors de 2359°C &236,4°C, au lieu de 2314°C (les essais ont été faits aur
deux jours consécutifs). Ce thermocouple aensuite éé utilisé, avecla méme chaine de mesure
gue pour I'étalonnage, pour établir I'isotherme dans Euridice Il. Les deux expériences
eff ectuées = situaient a moins de 5°C au dessus du paint de fusion.

Ces expériences de 26 heures 2 1.5T ont permis de mesurer 3 coefficients D4y, au lieu de 4, car
un des tubes capill aires a &é mal rempli. Les trois coefficients mesurés ont 2.15 10°m?s,
2.17 10°m?/s et 2.25 10°m?/s. La moyenne de ces mesures est de 2.2 10°m?/s. Pour le méme
champ, 1.5T, 4275°C, le mefficient mesuré est 2.35 10°m?/s, soit un coefficient supérieur de
19.5% aladiffusivité vraie. En supposant que cd écat est le méme pour les expériences a bas
point de fusion, on estime le mefficient vrai & cete température &1.77 10°m?s. On peut
envisager le ca ou la bohine de bitter aurait d§ja ¢é endommagée lorsque |’ expérience a €
effectuée; le champ aurait dans ce @s éé de 1.26T au lieu de 1.5T, ce qui, tous cdculs faits,
donrerait un coefficient vrai de 1.67 10°m?s. Ces deux valeurs sont donc en acard avec une
dépendanceréguliére en k62 du coefficient de diffusion en fonction de la température.

La reprise des données Mephisto a mnsisté dans un premier temps a refaire I’analyse des
profils de @uche limite de solidification obtenus aprés trempe de I’ échantillon en cours de
croissance Le profil théorique de cdte muche est domeé par :

C(¥) = Cir [1+ (1-K)/K e®™], (5.1)
ou Gy, k et R sont respedivement la oncentration de la phase liquide, le mefficient de partage
del’dliage en question et la vitesse de tirage.

Plusieurs effets susceptibles de modifier le profil de mncentration dans la auche ont été pris

en compte:

- lavariation du coefficient de diff usion aveclatempérature le long de la muche limite,

- lathermodiffusion, (le gradient de température, de 173°C/cm, est deux ordres de grandeurs
plusfort que céui appliqué dans nos expériences sur Snin),

- I'expansion de I'alliage ala solidification, qui a pour effet de dilater les longueurs dans le
matériau, et en particulier la ouche limite (Till er et al (1953)),

- ladiffusion al’état solide du profil de trempe a €& prise en compte de maniére analytique;
cette précaition a éé prise ca une duréedel' ordred' unanc' est émulée atrel' expérience
et|I' analyse des échantillons,

- I'incertitude sur la vitesse de tirage.

L' gjustement du profil (5.1) et des données expérimentales a éé refait en variant les méthodes
utilisées (gjustement dired, ajustement du logarithme, pondération ou non des points par la
dispersion expérimentale, etc.). La onclusion est de anfirmer les valeurs annoncées ci-
desaus: 1.3+/-0.2 10° m?/s pour USMPL et 1.5+/-0.2 m?/s pour USMP3. La valeur donnée
pour USMP3 est laméme que cél e estiméeinitialement par Boutet (1999) ; cedernier adéddeé
suite al’observation des profils expérimentaux de ramener cette valeur a la méme moyenne
que Mephistol, en augmentant labarre d erreur. I est vrai que I’ gjustement des profil s obtenus
sur Mephisto 3 suppose des valeurs de k plus élevées que les valeurs habituellement admises
(0.32 2 0.34 au lieu de 0.27) ce qui montre une cetaine difficulté afare crrespondre le
modele théorique & les domées expérimentales. Notons qu'il est posshble d’ obtenir des profils
théoriques déaivant de maniére satisfaisante les profils de Mephisto 1, pour une valeur de Dy
proche de cédle mesuréesur Euridice; mais a cndition de donner a k une valeur irrédiste ca
supérieure ou égale a0.32.
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Figure 5.5: Exemple de profil de trempe obtenu lors de la mission USMP1. Les
étoiles représentent les mesures de @ncentration effeduées a I'aide d'une
microsonde; le profil théorique a été ajusté a ces points, il tient compte de la
diffusion solide.

Dans un deuxiéme temps, les domées relatives au transitoire initial de solidification obtenues
sur Mephisto ont été ré analysées. Ce transitoire arrespond & la formation de la wuche limite
solutale devant l'interfacesoli de/liquide. L'équation de cnservation de la masse prend dans ce
probléme laforme suivante (Favier et al. (1996)):

a°c e 0C _dcC
D—+R(l-e"'")—==—; 5.2
ox® ( ) ox ot (2)
les conditions aux limites asociées a cdte éuation sont:
-D dc/dx = R (1-e'7) al'interface (5.3)
C=Ci infiniment loin de l'interface (5.9

L 'axe des abscisses x est bien entendu choisi normal al'interface

Aucune solution analytique n'existe anotre connaissance pour ce probléme. L'gjustement avec
les mesures expérimentales a donc &é fait grace aune résolution numérique de (5.2), (5.3) et
(5.4). La méthode et identique a cdle utilisée par Favier et al (1996. Les parameétres de
I'ajustement étaient D, ¢y, k et I'origine des abscisses.

Lorsque k est fixé 20.27, le meill eur gjustement est obtenu pour D = 1.2+/-0.1 10°m?/s, ce qui
est en acord avecles conclusions de Favier et al (1996). En revanche, lorsque k est lais< libre
de varier, le meilleur ajustement est obtenu pour des valeurs de D comprises entre 1.8 10°m?/s
et 2 10°m?/s, k varie dors entre 0.38 et 0.35, respedivement. L'écat type obtenu alors est
|égérement meill eur que lorsgue k est fixé (6.8% a 7% contre 8.5% a 9.5%). La valeur de Cjy
correspondant a ces gjustements est identique dans les deux cas : 0.52%at a 0.53%at. De
méme, si I'on bloque le paramétre D, on converge vers une valeur devéede k tell e que 0.34.
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Les conclusions que nous tirons donc de cdte dude est qu'il est difficile de faire crrespondre
les mesures de Mephisto d une part et cdles de FOTON 12 et Euridice d’autre part. L' acord
est posshle alalimite des barres d' erreurs. Bien que |’ écat puisse sembler peu important, en
comparaison avec les dispersions habituellement observées sur les mesures de diffusivité, cete
observation reste troublante & s ajoute au probléme du seuil de déstabili sation morphologique.
Cela justifierait de nouvelles expériences. L' étude des transitoires finaux de solidificaion
mesurés par diagnostic Seebedk sur Mephisto constituerait la suite logique du travail effecué
ici.

5. CONCLUSIONS SUR LA METHODE MHD

Les deux séries d'expériences sur Snin (1%W) et SnBi(1%W) présentées ici et rédisées sur
deux dispositifs expérimentaux différents montrent que la méthode MHD de mesure de
diffusivité fonctionne bien. Par un contréle rigoureux des aspeds chimiques (composition des
alli ages de départ), thermiques, mécaniques et éledromagnétiques, elle permet d obtenir des
résultats préds et reproductibles.

Les domées expérimentales les plus récentes montrent toutefois que ce équili bre est fragile.
Les mesures us champ magnétique gpparaisent clairement au moins auss sensibles aux
défauts de thermique que les mesures classques au sol. Toutefois €lles offrent une posshbili té
de décder la présence de mnvedion parasite via la comparaison avec le modéle théorique du
chapitre 2. Cela leur offre un avantage cetain puisque la présence de convedion peut trés bien
ne pas étre décedée dans les expériences classiques. Ces deux expériences sur |' influence des
hétérogénéité du champ de température gopatent une explication aux difficultés rencontrées
par Banish (2000 dans ces expériences ous champs intenses. De méme céa explique, a notre
sens, pourquoi Banish (2000 et Mathiak and Frohberg (1999 ont eu a utiliser des champs
bien plus importants que nous pour approcher d un mélange purement diffusif, dans des
configurations smilaires aux nétres. Il convient de quantifier plus prédsément les mécanismes
permettant & de tres faibles inhomogénéités du champ de température d'avoir un impad
significaif sur le transport global.

L' idéede départ du programme Euridice postule que la dispersion observée dans les données
expérimentales aur les coefficients de diffusion est due ala présence fréguente de convedion
parasite dans les expériences. Il a && montré que le @ntrdle de la cnvedion assure des
données reproductibles. Le bon acord entre modéles et expériences montre, auss bien pour le
cas ol le soluté est I'indium que céui ou c’est le bismuth, que le wefficient de diffusion n’est
pas modifié par des champs alant jusqu'a 2 Teda, ce qui est conforme aux prévisions de
Sanfeld (2000. La dépendance du coefficient de diffusion avecla température et quant a dle
accessble a céte méthode, comme céa a €& montré sur les deux alli ages étudiés.

La question se pose des limites de cete méthode. Les matériaux utilisés ici peuvent étre percus
comme des cas d’ émle: ils ont un point de fusion asez bas, les concentrations utilisées ont
faibles et ces matériaux ni trop agressfs ni dangereux d’un point de vue chimique. Le passage
a d'autres matériaux d'intérét industriel ne pose pas de probléme théorique, mais présente tout
de méme des défis techniques (voir par exemple Itami et al (2000). Les champs magnétiques
nécessaires a |’ établissement d’une mesure prédse dans leur cas restent accessibles dans un
laboratoire traditionnel. Dans le ca ou le nombre de Grashof solutal est plus important qu'ici,
deux solutions ont envisageables:

a L'utilisation de champs magnétiques intenses; la difficulté technique et de
miniaturiser |'expérience de maniére a opérer dans la zne homogéne du champ
magnétique. Malgré sa mmpadté le dispositif doit permettre un contréle préds du
champ de température. Les expériences de longue durée risquent d’étre prohibées.
Rien re laisse supposer que le efficient de diffusion puisse @re modifié par les
champs magnétiques intenses.

b- On peut auss se oontenter d'expériences mesurant des coefficients Dgp,

relativement éloignésde D. Il est pour cda nécessaire d affiner les modél es théoriques
de maniére notamment a mieux utiliser I'information contenue dans la pente des tracés
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Dapp=1(B). De nouvelles expériences permettront bien entendu d'aler dans ce sens,
mais une simulation numérique pleinement tridimensionnelle dans la @nfiguration
d’ Euridice permettrait de conclure sur lavaleur de a(Ha) et sur I'influence de la phase
de cnvedion initiale. De telles mesures fraient soumises & une @nNnaissance préase
des autres propriétés du fluide.

Les aliages métalli ques peuvent présenter des coefficients d’ expansion solutale dlant jusqu’a
29%W'™. Les nombres de Grashof solutaux les plus importants sont donc au plus 10 fois plus
élevés quici. Dans la méme mnfiguration (méme diamétre & méme durée), un triplement de
I’intensité du champ magnétique permettrait d’ effeduer une mesure similaire a cle dfeduée
ici sur SnBi ; I'induction maximale serait alors de 6T. Bien qu'on entre dors véritablement
dans le domaine des champs intenses, cete valeur est loin d'étre prohibitive; rappelons
d'aill eurs que les expériences de Mathiak et Frohberg (1999 utili sent des inductions atteignant
15T.

L’ expérimentation en microgravité n’'est donc plus le seul recours pour mesurer des coefficient
de diffusion d'impuretés dans les métaux et aliages smi-conducteurs liquides. Les sules
vraies conditions pour que notre méthode soit applicable est que le wefficient D ne dépende ni
du champ magnétique ni de la compasition. On se doit de remarquer que pour des liquides
faiblement conducteurs de I’ éledricité, d’ autres méthodes de cntréle de la cmnvedion peuvent
certainement étre mises au point pour rédiser des mesures au sol, comme céle propcsée par
Alboussére (1999.
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Chapitre 6. Diffusivité gparente dans le cas d' un écoulement oscill ant.

Chapitre 6

Diffusivité apparente dansle as d’un écoulement oscillant.

1. INTRODUCTION.

Dans le aas d expériences de diffusion en microgravité, il n'est pas exclu que les accéérations
subies par le dispositif expé&imental créent un écoulement de type thermogravitaire.
L’environnement en terme d’'accéérations a bord des stellites et stations atiales est tres
complexe; il peut étre déait dans I’espacede Fourier, en donnant I’amplitude € la diredion
moyenne des accéérations en un point du satellite en fonction de leur fréguence temporelle.
Ces domées Dnt mesurées en certains points des vaisseaux spatiaux (Hamadher et al (1999,
Kasakova et al (199), Hakimzadeh et al (1997) par des accéérométres. Si I'on suppose le
dispositif expérimental de faible dimension, on peut supposer quil est soumis a une
accéération homogene @ décomposable en série de Fourier.

La mise en orbite de la Station Spatiale Internationale astimulé nombre de travaux récents sur

le transport additionnel par les @éooulements thermo-vibrationnels ou soluto-vibrationnels. Suite

a leurs expériences en capill aire long, Smith et al (2000 prétendent qu' un tel phénomene peut
mener a une surestimation significaive du coefficient de diffusion: un rappat supérieur a
deux est obtenu sur la diffusivité d’or dans le plomb, suivant si le dispositif d’isolation des
vibrations MIM est adif ou pas pendant les expériences. Une expérience e vibrations forcées
est auss effectuée (4mg a 0.1 Hz, orienté a 45° par rapport capillaire) et montre une
augmentation significative du transport. D’un autre @té, il faut remarquer que le bon acword
entre les expériences obtenues lors de la misson FOTON 12 et au sol par notre méthode
donne un exemple d' expérience spatiale ot I' on peut penser que le transport convedif était bien
négligeale. Le probléme et que la compréhension du transport additionnel dans les
expériences atiales n'est pas assez profonde pour donner des critéres clairs aur la posshilité
de pallution d’une expérience. Les expériences de Smith et al (2000 sont a notre @nnaissance
les sules expériences atiales diredement dédiées al' étude de I' influence des vibrations sur
les expériences de mesure de diffusivité.

Mathiak et Willnecker (2000 ont développé une gproche numérique origindle de ce
probléme, dans le c& monochromatique. La marche déaoire d’ une particule est smuléedans
la sedion droite du tube caillaire. On suppase qu'un éoulement connu analytiquement est
établi dans ce tube caill aire. A chaque pas de temps, le transport longitudinal de la particule
est cdculé en fonction de sa position dans la section droite, et donc de la vitess a cé endroit.
On mesure ensuite par une gproche statistique la diffusivité gparente liée a ceéoulement.
Plusieurs profils de vitesse de type u (r) = vo(r) sin(at) ont été utilisés et le wefficient de
diffusion apparent montre dairement un comportement tel que DD O vo?/(H?af) & haute
fréquence™®.

Par rapport & cetravail, les smulations numériques de Matsumo et Yoda (1999 concernant
une onvedion solutale oscill ante dans une expérience de diffusion ont I'intérét de prendre en
compte le cuplage entre le champ de vitese @ la composition du liquide. Ils trouvent un
coefficient de diffusion apparent indépendant de la fréquence ahaute fréguenceet observent,
pour les paramétres choisis, une aigmentation de 8% du coefficient de diffusion. Ces auteurs
utilisent toutefois dans leurs cadculs des valeurs d’ accéération, g, inversement propartionnell es
aux fréquences considérées (pour la plupart de leur gamme de paramétres) ; leurs résultats ont

15 Seul un mofil échappe & céte tendance, la vitese est dans ce ca d' amplitude mnstante @ de signe
opposé sur chaque demi-section e caill aire; ce profil présente donc une discontinuité en 'y = 0. La
différence Dayp-D sit alors uneloi en w2, cequi peut étre expliqué par une goproche similaire & céie de
lapartie 2.4, en prenant en compte I’ existence d’ un couche limite pour la fluctuation de cncentration.
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donc en fait compatibles avec ure loi de puissnce @ (g/w)", I’exposant n pouvant étre
quelconque. Matsumo et Y oda (1999) testent de plus I’ écat entre modélisation 2D et 3D (dans
un cylindre), la différence est de 6% seulement, ce qui soutient donc la validité des approches
bidimensionnell es.

Naumann (2000 propose une dude analytique 2D en supposant I'éooulement paraléle. Pour
une accération monochromatique, il obtient une solution sous forme dune série
trigonométrique, augmentée d'un terme transitoire. Cette solution présente notamment un
comportement en  Gr¥/Fq " & haute fréquence & pour les grands nombres de Schmidt, ol Fq
= wH%v, ce qui semble ntredire les résultats de Mathiak et Willnecker (2000). Une telle
dépendance et auss proposée dans des articles moins récents sur les propriétés de transport
d’ émoulements oscill ants ( Chatwin (1975 et Watson (1983)); toutefois ces travaux, basés aur
des modéles de dispersion de Taylor, concernent des émulements forcés.

Le but de ce tapitre est de présenter une gproche phénoménologique des problémes de
palution convedive par un émulement oscillant dans une expérience de diffusion. Cet
éooulement peut par exemple @re aéépar une accération monochromatique. Une éude des
ordres de grandeur permet d'abord d expli quer les tendances observées par Naumann (2000 et
Mathiak et Will necker (2000 en distinguant le transport par |I’émoulement de caur et cdui dans

les couches limites visqueuses. Cette goproche nous permet d' une part de vérifier la pertinence
des résultats de la mission FOTON 12 et d' autres part d' effeduer une extension de I' approche
analytiqued' Alboussieret al (1997) au casd' un écoulement périodique.

Soulignons enfin que nous nous intéresons ici & un émulement oscillant de moyenne
temporelle nulle, et négligeons par conséquent deux effets convedifs pouvant étre observés
dans des expériences umises a une accération oscillante. Le premier est le transport par
I’émoulement non-solénoidal di a I’expansion différentielle du fluide, proposé par Perrera et
Sekerka (1997). Le second est le transport par I’ écoulement thermo-vibrationnel de moyenne
temporelle non nulle prédit par Gershuni et Zhukhovitsky (1986 et étudié numériquement
dansle ca des expériences de diffusion par Savino et Monti (1999.

2.  DIFFUSIVITE EFFECTIVE POUR UN ECOULEMENT OSCILLANT.

x
>

Figure 6.1 : Configuration étudiée

2.1 Hypothésesdu modéle.

Comme rappelé sur la figure 6.1, la @nfiguration est identiqgue a cie mnsidérée jusgu'a
présent, st ce n'est que I'on s’ intéresse aun émulement quasi-paralléle oscillant avec une
pulsation w fixée Dans la mesure ou les termes non linédres de I’ équation de Navier-Stokes
sont négligés'®, cedernier peut étre aéépar une accération oscill ant &la méme pul sation.

16 Cela et licite tant que gBAGH/(wL?) << 1, ce qui est en général véifié dans les expériences de
diffusion aiH/L << 1.
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Le champ de concentration est décompasé comme précélemment en une partie moyenne ¢, et
ure fluctuation dans la sedion droite, c;. Pour exprimer la diffusivité €fedive dans ce ca ou
I" écoulement est périodique, I'équation (2.3) pourcy reste valide, seul un terme de variation
temporelle doit étre gouté al’équation (2.6), de maniére aprendre en compte les fluctuations
du champ de mncentration :

ac, 0 a°c,

—+—(uc,)=D 6.1

ot 6X< C1> ox? (6
et

doc,  0c, 2

—+u—- =DUs¢, . 6.2

ot Cox (6.2

Les hypothéses nécessaires a ceque (6.2) soit valide sont que les fluctuations c; restent petites
devant ¢, et que les variations longitudinales de mncentration s étendent sur une longueur bien
plus grande que le diamétre du tube. La premiére de ces deux conditions nous donnera une
condition sur la vitese d' advedion du soluté, la seamnde est automatiquement vérifiée pour
t >> H¥D. Rappelons que dans le c& ou les variations temporelles dans (6.2) sont
négligeables, la diffusivité dfedive et domée par notre gproche du chapitre 2. Nous nous
plagnsici dansle s o, au contraire ceterme est dominant, c’est a dire pour des pulsations
élevées par rappart au temps de diffusion al’ échell e de la sedion. Cette hypothése s’ éait :

wH?D >> 1, ou, de maniére guivalente, FqSc >> 1. (6.3)
Elle n’est pas trés contraignante en pratique, puisque pour un diametre de I’ ordre du mill imétre
et ure diffusivité de 10° m?/s, une fréquence supérieure a10° Hz suffit ala vérifier.

2.2 Nouvelle expression dela diffusivité dfedive.

L'hypothese (6.3) nous permet, dés que le profil de mncentration s étend sur une longueur
grande devant le diamétre de la sedion, de mnsidérer que la mncentration moyenne ¢, reste
inchangée durant une période. Grace a ctte hypothése de régime quasi-permanent, on peut
travaill er sur le transport moyen de ¢y, en intégrant |I'équation (6.1) sur une période, ce qui

donne:
9c, , 9 B_ H_
5 ax HZH I (uc, )dt ax2 . (6.4)
Ladiffusivité effedive (moyenne) seradonc donnéepar :
e % e vt
on .[o (ucl>dtH
Dy =D-————, (6.5

aC, /oX

cequi peut éire cmparé al’expresson donnéeau chapitre 2 dans le ca permanent (équation
2.8). Il reste dorc a exprimer le terme <uc,> en fonction de ¢, pour obtenir I’ équation 1D de
transport pour ¢, seulement.

2.3 Calcul approchéde <uc;>.

L' éguation (6.2) peut en généra étre résolue dans s forme mmpléte @ donner une expresson
de la fluctuation c,, pourvu que le dhamp de vitesse u soit donré & ne dépende pas de c,. Les
condtions aux limites & utili ser pour ¢, sont alors I'imperméabilit é aux parois, et la cndition
de moyenne nulle sur la sedion. Suivant la forme de u, cette expresson peut étre as®z
complexe ; nous nous intéresoons donc a une forme approchée plus accessble. L' hypothése
(6.3) de haute fréquence, permet de supposer que les fluctuations de mncentration n' ont pas le
temps de diffuser dans la sedion droite pendant une période, et dorc que c, suit I’ écoulement ;

I’ équation (6.2) selimite dorsa:
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9¢, =- ua& . (6.6)

ot 0x
La solution c,devra toujours étre de moyenne nulle sur la sedion. En revanche cdte équation
ne lui permet plus de remplir la ondition dimperméabilit & sur les parois. Une couche limite
solutale, ou le terme diff usif DO?c, ne peut plus étre négligé, permet de rédiser cette mndtion.
Cette muche limite est bien pus fine que cdle du champ de vitess, puisque nous considérons
des fluides a grand nombre de Schmidit.

Puisgue nous suppasons ¢, quasi-permanent, la solution de (6.6) sera en quadrature avecu. Le
probléme est donc que le terme de transport <uc;> est dans ce c& de moyenne temporelle
nulle. C'est cequi explique la piétre dficadté des écoulements oscill ants en terme de transport
convedif moyen. Le seul transport moyen par convedion peut étre atribué au léger déphasage
entre u et ¢, introduit dans (6.2) par le terme diffusif négligé dans (6.6). La nécessité de prendre
en compte cedéphasage nous améne donc a revenir a I'équation « compléte» (6.2) ; on la
multiplie par ¢; pour en tirer une expression de uc; :

0 ac
cla—?+ucla—;=Dch§cl, 6.7)
dou
DZ
(uc,)=D {onze) . (6.8)
oc,/0x

La méthode proposéeici est de faire un cadcul approché de c; grace a(6.6) puis de I’ utili ser
dans (6.8) pour caculer <uc,> en tenant compte du déphasage introduit par la diffusion. La
diffusivité dfedive sera dors donnéepar :
2
_ Wy 2 =
Dy =D % oo <chzcl>dt%. (6.9)

24 Etudedesordresdegrandeurs.

Suite aux travaux de Thévenard et Ben Hadid (1991), sur la convedion thermique en présence
d’une gravité oscill ante, nous devons garder al’ esprit que deux régimes d' émulements peuvent
étre monsidérés. Lorsgue les oscill ations de la gravité sont bien plus rapides que le transport de
quantité de mouvement a I’ échelle de la sedion de la cavité, |I'écoulement exhibe en effet une
zone de coaur et des couches limites visgueuses. L' étude des ordres de grandeurs néaesste de
traiter séparément les deux zones lorsgu'elles existent ; on distingue donc deux cas suivant
gu'il y ades couches limites ou pas.

Ecoulement sans couche limite.

Puisque nous nous intéressons a des fluides de grand nombre de Schmidt, il est possble

d’avoir un régime ou la fréguence et a la fois grande devant le temps de transport radial de

soluté e petite devant cdui de quantité de mouvement. On se placeici dans cette hypothese :
Fq= wH¥v<1et FqSc>> 1. (6.10)

L’équation (6.6) nous permet d’ estimer, au premier ordre en (Fqc)™, I’ordre de grandeur de
Cy:
¢1 ~ -(U/@) Ocylox. (6.11)

Cette valeur'’ peut étre substituée ac, dans I’ équation (6.8) pour obtenir I’ ordre de grandeur de
<uc;>:
uz  oc,

9 6.12
w?H? ox (6-12)

(ue,)~D

1" Elle permet auss d' exprimer la mndtiom; << ¢, par: Wwd << 1, ol dreprésente ' éendue du profil de
concentration. On peut laré-eaire: u << w(Dt)” < wd.
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etaing,
Dy -D u?
D w?H?’

(6.13)

On retrouve donc les lois d’'édelles observées par Mathiak et Will necker (2000 dans leur
simulations numériques. Puisgue on peut s attendre & ceque u soit indépendant de cw pour des
fréquences telles que Fg<<1 et en w* pour Fg>>1 (Thévenard et Ben Hadid (1991)), ces
auteurs s attendent pour Dg; & une transition d’un régime en w? & un régime «™* autour de
Fg=1. Mais I'’émulement de haute fréquence eposé par Thévenard et Ben Hadid (1991)
présente une structure qui nécessite la prise en compte des différentes régions de I’ éooulement,
comme nous allons le faire d-dessous.

Ecoulement avec couches limites.
Thévenard et Ben Hadid (1991) donnent une solution analytique 2D des éguations du
mouvement dans le ca d’'une accé&ration transverse aune cavité le long de laquell e un profil

linédre de température est établi. Certaines caradéristiques de ce émulement dans le ca
Fg>>1, auquel on s'intéresse aprésent, sont illustrées aur lafigure 6.2.

. H/F /2
H ! U= Gr/FgH

Figure 6.2 : Profil typique de vitess a haute fréquence (seule I’amplitude est
représentée.

Il'y a une grande analogie entre ceprofil et cdui du cas de mnvedion naturelle MHD de
Garandet et al (1992) présenté a chapitre 2. L’'équation du mouvement est en fait
rigoureusement analogue, en remplacant Ha? par iFq (oU i est la radne mmplexe de -1), le
passsge d'une solution purement rédle a une solution complexe introduit toutefois de
nouvelles propriétés. Une description compléte nécessiterait notamment le tracéde la phase de
u en fonction de la position dans la cavité.

L'amplitude de la vitesse présente un coaur linédre en y et deux couches limites prés des
parois. L’amplitude maximale est d’ordre de grandeur u ~ v/iH Gr/Fq et I'épaissur des
couches est € CH/Fg“?. Comme nous I’ avons vu plus haut, ¢, suit le profil de vitesse sauf dans
des couches limites bien plus fines que les couches limites hydrodynamiques; il présente donc
la méme structure en coaur et couches limites que u. L' approche menant a |’ équation (6.8) est

toujours licite. Dans le aaur, OZc, =0, donc latotalité du transport convedif se fait a travers
les deux couches limites pariétales. | reste donc a estimer :

<qD§cl>=§j:qD§cl dy .

oc £ . :
Dans ces couches, ¢,(13¢c, ~ %g ~BL %05 et | operateur moyenne, iJ’ dy , introduit
£ 0x H Jo

unfadeur Fq™? correspondant &l épaisseur de la muche limite.
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On obtient ainsi, en substituant ces valeurs dans |’ équation 6.9, une diffusivité effective telle
que:
Dy —D Gr?
D - Fq'?

(6.14)

On retrouve donc la tendance observée par Naumann (2000, a grand nombre de Schmidt et a
haute fréquence Remarquons que le régime en w* annoncé par Mathiak et Will necker (2000
ne sera pas observé dans ce type déwmulement, puisque la transition dune amplitude
indépendante de w & une amplitude en w* coincide avec!’ apparition des couches li mites.

25 Solution analytique, baséesur le profil de Thévenard et Ben Hadid (1991).

Pour un profil de vitesse analytique donné, on peut suivre pas a pas |la démarche exposée dans
la partie 2.3. C'est ce que nous faisons ci-dessous, dans le ca du profil de vitesse donné par
Thévenard et Ben Hadid (1991) pour une cavité dancée2D avec une accé&ration transverse,
monochromatique & d’amplitude g constante. Ce profil s'éarit :

Uy =i 1 SIFQY) [ (6.15)

Fa § 2s(fiFa/2)d

De la méme maniére qu’' au chapitre 2, on ne doit pas oublier que les gradients de densité dans
les expériences de diffusion sont bien souvent majoritairement d’ origine solutale. Bien que ce
profil soit utilisable tel quel, par exemple dans le ca d’ expériences de thermo-diffusion, nous
nous intéresserons donc plus gédfiquement au cas ol la mnvedion est solutale. On
remplacaa donc I'expression Grr par Grs 0Cy/dX dans I'équation (6.15). En faisant cette
substitution, on suppase donc |’ existence d' une boucle unique de wnvedion, qui s étende sur
une longueur grande devant le diamétre de la cavité; cette hypothése et soutenue notamment
par les smulations numériques de Matsumo et Yoda (1999). L' hypothése ¢; << ¢, doit rester
vérifiég ce qui dome une ndition sur I'amplitude de la vitesse, par I'intermédiaire de
I’équation (6.11). Enfin le gradient de mncentration dCy/dX doit évoluer lentement par rappart
a la fréquence des oscillations pour que (6.15) soit valide, ce qui est vérifié par hypothése
depuisle début de la partie 2.

Apreés des cdculs suivant rigoureusement le calevas de la partie 2.3, I’équation de transport
moyen obtenue pour C, est obtenue sous la forme suivante :

ﬁ:i%y SZEB&HZB‘&%, (6.16)
ot o0X FE 00X 0O QGX B

2 -4 .
ou S? = GrsFq sy +siny_,H etennotant y = 1/2 .
8 chy —cosy 2

Cette éuation différentielle et formellement identique a I'éguation (2.25) dans le c&
isotherme ; le paramétre S prend ici une forme particuliere ne dépendant que du nombre de
Grashof et de la fréguence alimensionnelle. Contrairement au ces étudié jusqu'a présent
(correspondant a (2.25)), la diffusivité vraie n'intervient pas dans S. La résolution de cdte
équation et les propriétés de ses lutions ont été présentées au chapitre 2.

On peut retrouver les tendances obtenues lors de I'analyse des ordres de grandeurs en
cherchant des équivalents a & pour au voisinage des fréquences Fq nules ou infinies. La
diffusivité dfedive et telle que:

GrZFq—7/2
- ahautefréguence S*=—S~ | 6.1
€q /2 (6.17)
GrZFq—
- abasefréguence S*=—S | 6.18
équence, 2880 (6.18)
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Comme au chapitre 2, cete diffusivité effedive définie par Deg/D = [1+S (0Cy/0X)2 | est
locde. Le wefficient mesuré de maniére globale graceau profil de ancentration peut étre noté
Dapp €t varie en ™2, pour 7 >> S. Ce wefficient de diffusion apparent peut étre obtenu &
partir de |’ équation (6.16) par une méthode gprochée comme au chapitre 2. On montre dors
qu'il vérifiel’ égquation (2.39), soit :

D 2 D
w14 S In§+ AT Do E
m

D 4 s D

Cette diffusivité adimensionnelle D,,,/D est tracéeau chapitre 2 en fonction de S(4m)"? car
cette variable mrrespond en termes dimensionnels a B. Ici le tracé @ fonction de (4rm)/S* de
lafigure (6.3) est plus évocateur.

1?- \

1.5': |

1 |
151 |

] D 2 D
1.4 ® =14 > i+ 7 app%

1.3

1.2—; ~

1.1—2 T

e———

" im0 200 3w 40 A0

41l S
Figure 6.3 : Diffusivité apparente en fonction de(47m)/S? d’ aprés |’ équation (2.39).

Prenons, pour caculer & titre d’exemple une valeur numérique de (4rm)/<, le ca d'une
expérience spatiale powant étre trés ensible aux vibrations. Ces parameétres ont les slivants:
H=2 10°m, g=10° m?/s, w=10° rad/s, B=0.5 %/%W, v=10"m2/s, AC=10%W, L = 0,1 m.

Le cdcul donne dors Grs= 400€et Fg= 0,4; lavaleur de S peut étre obtenue apartir de (6.16)
0u son approximation a base fréquence, ce qui dorme $=3.47. La condition t >> H2/D nous
incite a prendre une valeur de temps tels qu'au minimum t =10 H¥D, ce qui donne
(4rm)/S= 36. D’ aprés lafigure 6.3, on voit alors que cetype de transport aboutirait dans ce c&
a une surestimation d’environ 10% du coefficient de diffusion D. Il est toutefois important de
garder & I'esprit que les paramétres ont été choisis pour favoriser le transport convedif. Les
nombres de Grashof sont couramment inférieurs a céui-ci d’un fadeur 10, ce qui méne aune
abscisse (47)/S 100fois plus élevée et donc aun transport négligeable.

Le ca& des expériences Sn-In-Bi de la mission FOTON 12 peut faire I'objet d'une aitre
application numérique, avec pour paramétres :

H=1.510°m, g=10° m?'s, w=10"rad/s, B=0.3 %/%W, v= 3.10'm‘/s, AC=2.5 10° %W,
cequi donne : & = 4.8 10°. Notre modéle prévoit alors, en bon acord avec les comparaison
avec les résultats expérimentaux obtenus au sol sur Euridice, que |I'on peut largement négliger
cetype de transport quell e que soit la duréede I’ expérience.

Une faiblese de notre modéle et que s I' on applique diredement les paramétres de
I" expérience en vibrations forcées de Smith, il conclut a une influence négligeable des
vibrations. Toutefois, la modélisation de I' expérience de Smith ne peut étre faite par notre
analyse. Non seulement |I' accéération appliquée dans cette expérience a une mpaosante
longitudinale auss importante que la ompaosante transverse, mais la duréede I' expérience et
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vraisemblablement del' ordredel' heure. L' étendue du profil de ancentration est donc slirement
trop faible par rapport au diamétre du tube capill aire pour que notre modéle soit valide.

On voit la une des extensions que notre modéle pourrait subir. Un des mécanismes contribuant
al' amélioration du transport dansle cad' un gjitter incliné par rappart au tube caill aire serait
gue la omposante axiale de I' ac@ération crée une aigmentation des vitesses longitudinales
danslefluide en interagissant avecle gradient de cncentration Cc; d0 ala composante radiale
(voir figure 6.4). L' amélioration serait d' autant plus importante que les vitesses additionnelles
ains créées ont toujours orientées dans le méme diredion. La fluctuation c; étant petite devant
Co, leur amplitude serait sans doute plus faible que cdle du profil de Tévenard et Ben Hadid
(1991). Pourtant, leur valeur moyenne éant non nulle, la faiblesse de ces vitesses pourrait étre
compenséepar la grande efficadté de ce émulement en terme de transport de masse.

uEl Upg
..... e DCO R
N oy ©Ooxde L»
configuration d premere i deuxieme
expérimentale em perio demi periode

9

Figure 6.4 : Schéma du mécanisme a I'origine d'un émulement de moyenne temporelle
non nulle lorsque I'accdération n'est pas purement orthoganale : le terme moteur g;x0c;
reste toujours de méme direction car g, et Oc; sinversent en méme temps (on néglige
dans ce raisonnement le déphasage entre accéération et viteses dans le fluide).

ao ()

3. CONCLUSION

Ce chapitre apermis de présenter un modéle déaivant la pollution convedived' une expérience
de diffusion par un éocoulement oscillant. Ce genre d' approche est pertinente dans le c&
d' expériences gatiales, qui subissent des accéérations complexes que |I' ont peut déaire par
leur spedre de fréguence Présentée d' abord en termes d' ordres de grandeurs, puis par une
approche analytique baséesur I' écoulement de Thévenard et Ben Hadid (1991), cette gproche
permet de définir une diffusivité gparente, formellement trés proche de cdle définie au
chapitre 2, pour déaire le transport moyen par cet émulement. Elles' applique dansle cad' une
pulsation w du champ de vitesse, telle que wH?/D >> 1. Cette hypothése de haute fréguence

n' est pour autant pas trés restrictive puisque des pulsations de I' ordre de iGrad/s =nt en
général acceptables. Dansle ca ou I' on considére des fluides a grand nombre de Schmidt, elle
est compatible auss bien avecun émulent de type haute fréquence que de type bass fréquence
hydrodynamique.

Ladistinction de ces deux régimes nous permettent de retrouver et d' expliquer les tendances en
w?et w™ récenment publiées par Mathiak et Will enedker (2000 et Naumann (2000) dans le
casou |' amplitude des vitesses est stationnaire. Lorsque I' écoulement est d' origine solutale, de
la méme maniére que|' on passait, au chapitre 2, d' une dépendance BY* & une dépendance en
B2 onpaseici de w?et o "? arespedivement w 'tV et w "2 en prenant en compte la
diminution des vitesses au fur et & mesure que le profil de @ncentration évolue. Les
applications numériques effeduées confirment la piétre dficacité de cetype d' émulement en
terme de transport signalée par Naumann; les fluctuations de ncentrations créées par

|" écoulement dans la sedion droite n' ont en effet pas le temps de diffuser a I' échelle du
capill aire. Cette gproche ne prenant en compte quele cad' une accération transverse ai tube

104



Chapitre 6. Diffusivité gparente dans le cas d' un écoulement oscill ant.

cgoillaire ne permet pas d expliquer le point expérimental de Smith en vibrations forcées ou
I accéeration fait un angle de 45avecle tube.

Ce modéele mnstitue un point de départ intéressant pour de futurs travaux tels que la prise en
compte d' une wmposante axiale d' accéération, et la superposition de plusieurs accéérations
de fréquence différente. Comme expliqué d-dessus (figure 6.4) I' écoulement créé par une
accéération inclinéepar rappart au tube caill aire est susceptible d' étre bien plus efficaceque
dans le c& ou €lle est orthogonale, traité dans ce dapitre. Le manque aucia de données
expérimental es rend toutefois délicae ' évaluation de cetype de modéle.
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Conclusion

Conclusion.

Letravail présenté dans ce mémoire apermis grace aune forte base expérimentale une avancée
significative de la mmpréhension du transport par convedion raturell e dans les expériences de
diffusion en configuration horizontale. 11 s'appuie pour cea sur les modéles de diffusivité
effective de Garandet et al (1999 et Alboussére et al (1997). Les objedifs de la these ont été
atteints par I’ obtention de mesures reproductibles qui mettent en évidencetrois points:

- ladispersion observée ai sol dans les mesures de diffusion est certainement due a
la présence de mnvedion non désirée; elle peut donc &re réduite par la prise en
compte d le contréle de cdte cnvedion,

- le procesas de diffusion dans les métaux et semi-conducteurs liquides n’est
vraisemblablement pas modifié par I'imposition d'un champ magnétique
extérieur,

- par conséquent le champ magnétique uniforme est un outil efficacepour controler
la mnvedion dans les mesures de diffusivité, sous réserve de maitriser avec
prédsion lagéométrie & lathermique des expériences.

Les deux dispositifs utilisés pendant cette theése, Euridice | et Il, permettent de rédiser ce
contréle de la convedion. Le premier, mis au point par Lehmann et al (1999 avant cette thése,
a permis de valider la méthode MHD basée sur I’ établissement d’une cnvedion thermique
dominant le transport. Le second a esentiellement permis de travaill er sous des champs élevés
(2 Tedla) et homogenes pour rédiser une mesure de diffusion dans le ca plus généra ou le
transport est dominé par la mnvedion solutale.

Deux situations peuvent donc ére distinguées du point de vue de la méthode MHD de mesure
de diffusivités lutales. Le aitére dégagé pour cette distinction est basé sur le produit des
nombres de Schmidt et de Grashof solutal :

- S, pour des durées d expériences, T=tL/D, rédistes et une plage d'inductions
magnétiques modérées ont peut rédiser la mndition 7 >> & = a (Gr.Sc/Ha?) 2,
alors la méthode thermique peut étre utilisée Elle mnsiste aimposer un gradient
uniforme de température le long du tube caillaire; le wefficient apparent de
diffusion suit aors une loi affine en aB™. Cette technique apermis de mesurer le
coefficient de diffusion de I'indium a I’ état d’impureté (1%W) dans I’ éain. Les
valeurs obtenues nt en trés bon acwrd avec cdl es mesurées récemment a bord
du satellite FOTON 12. Elles nt plus faibles d’environ 30% a céles obtenues
lors de la misson D2 sur Spacdab. Les applicaions de cdte méthode peuvent
étre trouvées dans la mesure de wefficient d auto-diffusion et de diffusivité dans
les ®mi-conducteurs liquides.

- S au contraire la @ndition T >> § ne peut pas étre rédisée sur une plage
suffisante d' inductions magnétiques, la méthode s appuie sur I' écoulement
convedion solutale naturellement présent dans le tube caill aire. La diffusivité
apparente déaoit alors avecle temps et varie le long du tube caill aire; elle aun
comportement asymptotique en a/?B?t™2 La mesure de diffusion du bismuth &
I'état d’'impureté dans I’ étain obtenue par cette méthode est en ban acoord avec
les résultats de la misson FOTON 12. Elle semble toutefois en léger désacwrd
avec la mesure rédisée durant les expériences de solidificaion dirigée en
microgravité sur le dispositif Mephisto.

D’un poaint de vue théorique, les deux seules conditions sine qua non a I’utili sation de la
méthode MHD sont:
- quele wefficient vrai de diffusion ne dépende pas de la mncentration: cda limite
en pratique les écats de mncentration a des valeurs inférieures a 5%.
- quele mefficient vrai de diffusion ne dépende pas du champ magnétique: rien ne
le laisse supposer.
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Conclusion

D’un point de vue technique les alli ages métalliques pour lesquels le produit Gr Sc atteint les
valeurs les plus élevées restent accessibles a la mesure. Cette méthode permet d'atteindre au
sol les préasions des méthodes classiques de diffusion en présentant une plus grande fiabilit &
puisqu elle prend en compte la convedion.

Trois points restent toutefois a prédser dans des études ultérieures:

- Il a &é observé que de faibles hétérogénéités du champ de température pouvait
augmenter significaivement le transport et par 1a méme rendre calugue la
mesure. Le détail des mécanismes entrant en jeu dans ce phénomene reste a
modéliser.

- Une simulation numérique 3D prenant en compte la stratificaion du fluide d
I' émulement secondaire qui en démule serait notamment utile al’ ajustement du
coefficient a(Ha) et al’estimation de I’ erreur due au transport entre le début de
I'expérience @ le moment ou le modéele de diffusivité gparente devient valide
(c'est adire pour 0 <t < H#D).

- L' effet dela mnvedion Marangoni, éventuellement présente dans une expérience
de diffusion, et son freinage par le camp magnétique restent a éudier
expérimental ement et théoriquement.

Parallélement a la mise au point de la méthode MHD, qui constitue le sujet méme de la these,
d’autres themes ont été aordés et offrent des perspedives de recherche amoyen terme.

Le premier est cdui du transport combiné de deux especes diff usant indépendamment I’ une de
I'autre, en présence de mnvedion. L'idée et d'utiliser un élément dont la diffusivité est
connue pour estimer aprés |'expérience le niveau de mnvedion présent pendant son
déroulement.

La répercussion de I'incertitude d’analyse chimique sur la mesure de la diffusivité dans les
expériences de diffusion classiques ont auss €té édudiées, en collaboration avec G. Mathiak
(DLR) et JP. Garandet (CEA/CEREM). Cette dude apermis le développement d'un outil
numérique € sa validation par comparaison avec céui de G. Mathiak. Son uilisation pour
étendre cate dude as cas d'un profil de mncentration s écatant d’une fonction d’erreur
permettrait d’achever I'applicaion de cdte gproche ala méthode MHD. Une des certitudes
aqquises durant cette thése d@ présente en filigrane de ce mémoire est que la prédsion des
mesures de diffusion augmente sensiblement avecla duréedes expériences. Bien que cdte idée
n'ait rien de révolutionnaire, nombre d' expériences récentes présentent des profils de diffusion
s étendant sur quelques millimétres seulement; I'influence des écats de condition initiale & de
I’erreur d'analyse chimique dait étre traitéedans ces cas avecune dtention particuli ére.

Le troiséme point concerne I'expérience Mephisto. Un effort particulier a é&é fait pour
expliquer I'écat entre la mesure du coefficient de diffusion obtenu sur Mephisto lors des
missions gatiales USMP1 et USMP3 et cdles obtenues sur Euridice & dans le satellite
FOTON 12. Il consistait notamment a une prise en compte exhaustive des causes d’incertitudes
dans Mephisto et a une reprise de I'analyse des profils de trempe € de transitoires initiaux. Il
est possble d' obtenir unléger reamuvrement des barresd' erreurs issues des missions USMPL et
USMPS3 et des ndtres. Nous ne considérons pas que ce acord, a la limite des barres d' erreur,
soit satisfaisant. L'acord entre ces mesures n'est possible qu'a oondition de remettre en
question la valeur du coefficient de partage de I'aliage SnBi(0.5%at), k=0.27+/-0.05,
considérée mmme robuste. L' étude du transitoire de réhomogénéisation obtenus sur Mephisto
apparterait des éléments supplémentaire sur ce probléme.

Enfin le quatriéme sujet abordé en marge de la méthode MHD est cdui de la perturbation des
expériences patiales de diffusion par les g-jitters. Un modéle de dispersion de Taylor adapté
au cas d'un émulement oscill ant dans une cvité a ¢ développé en collaboration avec T.
Albouwssére @ J-P. Garandet. Bien qu' expliquant plusieurs résultats publiés réeemment dans la
littérature, cemodéle et limité au cas d’ une accération orthogonale ala cavité & induisant un
éoulement sans inertie. Cette modéli sation pourrait étre éendue au cas d'un g-jitter incliné par
rappat ala cavité. Toutefois la principale mnclusion de cdte dude est de déplorer le manque
crucial de données expérimentales dédiées a I’influence des vibrations sur le transport dans les
expériences de diffusion.
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Conclusion

Le travail effedué durant cette thése adonc, a notre avis, permis de résoudre les problémes
posés par Alboussiéere et al (1997) et Lehmann et al (1999). Le principal apport est ici la prise
en compte de la mnvedion solutale dans le modéle de diffusivité effedive d la preuve
expérimentale de I’ efficadté de cemodée. La faisabilité des mesures de diffusivités dans les
métaux et semi-conducteurs liquides a I’aide du contrdle éedromagnétique de la mnvedion
est ainsi démontrée |l a aiss appaté un édairage nouveau sur les expériences de diffusion en
phase liquide @ del' expérimentation en microgravité.
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1 REMARQUE SUR L’ APPROXIMATION DE BOUSINESQ.

L’ approximation de Boussnesq consiste anégliger |’ expansion du fluide dans les équations de
Navier-Stokes et de ontinuité, sauf dans le terme de flottabilité ol la densité est linéaisée
autour d'une valeur de référence Nous n'avons pour I'instant considéré que des alli ages
faiblement concentrés us une gravité normale; la validité de I"hypothése de Boussnesq ne
fait aors aucun doute. En revanche, lorsque la gravité et fortement réduite, |'expansion
différentielle du fluide dans une cvité peut engendrer directement (via I'équation de
continuité) un écoulement dont les vitessees ©nt comparables a cdles dues a la mnvedion
naturelle résiduelle. Perera @ Sekerka (1997 S'intéressent a cetype d'émoulement, dit non
solénoidal, dans le ca d’une expérience de diffusion en microgravité. Leur approche est basée
sur un développement en perturbations. Ce sujet s'écatant un peu du theme central de cdte
thése, nous ne retiendrons gu’ une &ude en ordres de grandeur.

Si le niveau de gravité résiduell e est go, une variation de wncentration Ac dans une enceinte de
dimension caadéristique H crée un émulement de m@nvedion naturelle damplitude
goB.AcH? v. L’ ordre de grandeur des vitesses de I’ écoulement non-solénoidal peut étre obtenu
grace A’ éguation de continuité dans saforme compléte :

dplot +ulp + plu =0. (ALl

Au premier ordre, p et ¢ sont liés al' aide du coefficient d' expansion solutale par la relation
linédre (2.9), quel’on peut introduire dans I’ équation de la concentration pour obtenir :
dplot + ulp = pB.DO%. (A12)

Le champ de vitese s'exprime donc en fonction du champ de cncentration en substituant
(A1.2) dans (A1.1), qui devient :
Ou = - 3. DC%. (A1.3)

Si I’on garde H comme dimension caradéristique, auss bien des variations de cncentration
que du champ de vitesse, les vitesse induites par cet effet ont donc pour ordre de grandeur
B.DAc/H. On en déduit une mndition sur g, pour que |I'écoulement non-solénoidal soit
négligeable devant I’ éooulement de wnvedion returelle:

0o >> VD/H?. (A1.4)

Avecdes valeurs typiques d’ expériences de diffusion dans les métaux liquides (v ~10" m#/s, D
= 10° m?/s et H ~10°m) le niveau de microgravité doit donc &re meilleur que 10 m?/s pour
gue I'émulement non-solénoidal prenne le pas sur la mnvedion returelle résiduelle. D’une
part, ceniveau est bien plus faible que les niveaux atteints sur les stations orbitales et satellit es,
d’autre part les vitesses en jeu seraient extrémement faibles.

I convient toutefois d’ gjouter trois remarques. La premiére et que deux types d’ écoulements,
a méme ordre de grandeur de vitesse, n'ont pas forcément la méme efficadté en terme de
transport de mase @ donc que le aitére (A1.4) dait étre utili sé avec prudence. La semnde est
gue s I’on considéere une expansion thermique du fluide au lieu d'une epansion solutale, la
diffusivité thermique at se substitue ala diffusivité solutale dans (A1.4). Comme o est
environ 1000 fois plus importante que D, les rbles de I'émulement di a la dilatation
différentielle € cdui di a la mnvedion returelle peuvent étre inversés. La cnfiguration
Bridgman et les expériences de thermodiffusion sont donc de bons candidats pour
I’ observation de cetype de phénomeéne. Enfin la troisiéme remarque et que ces phénomeénes
doivent étre distingués des phénomenes de changement de volume ala fusion qui peuvent
engendrer des vitesses transitoires, car ces derniéres ont amorties par viscosité. Dans le @as
présent on peut atteindre un émulement permanent alors que dans le ca de la fusion, les
vitesses du régime permanent sont null es.
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2. EFFET THERMO-ELECTRIQUE DANSLESEXPERIENCE DE DIFFUSION SOUSCHAMP
MAGNETIQUE.

Les premiéres expériences de diffusion sous champ magnétique dfeduées par Mathiak et
Frohberg (1999 étaient faites dans un tube caillaire en graphite. Les diffusivités apparentes
gu'ils mesuraient alors augmentaient avecle champ magnétique, au lieu de diminuer comme le
principe du freinage dedromagnétique le laissait espérer. L’ explication donnéepar ces auteurs
tient & la présence dans leurs expériences de curants d'origine thermo-élédrique aéant des
forces de Laplacesupplémentaires dans le fluide.

Lorsgu’ un matériau conducteur de I’ éedricité est soumis a un gradient de température, |’ effet
thermo-éledrique veut en effet qu un champ éledrique gparaise dans ce matériau. On peut
expliquer qualitativement ce phénoméne en considérant un barreau métalique dont les
extrémités ont maintenues a deux températures différentes. L’ agitation éledronique est alors
plus intense d’ un c6té du barreau que de I’ autre. Les éledrons ont donc tendance amigrer vers
le ddtéfroid, cequi créeun champ éledrique. Ce dernier sS'oppcse au mouvement des éledrons
et permet d'atteindre une situation d' équili bre en compensant |’ effet moteur du gradient de
température.

Dans notre probléme, laloi d’Ohm (2.14) doit donc &re modifiée pour prendre en compte ce
effet, elle devient :
j=o (-0¢ +0(p6) +uxB), (A2.1)

ou p est le pouvoir thermoél edrique du mili eu.

Dansle asou les parois de la cavité sort isolantes, la condition aux limites asociée aA2.1 est
gue la composante normale du courant est nulle sur la paroi. En posant /= ¢ —p#6, (A2.1) et
ses conditions au limites ' éaivent alors:
j =o(-0y+uxB),
avecoylon =0 sur les parois.

On retrouve formellement les éguations du probléme sans effet thermo-éledrique (avec gala
placede ¢). La densité de courant éledrique est donc inchangée par la prise en compte de ce
effet, car le potentiel ¢ s'adapte au potentiel d’ origine thermo-éedrique de maniére asatisfaire
les conditions aux limites imposées par le matériau. Dans le ca idéd de parois parfaitement
conductrices, le méme type d'approche permet de montrer que I’ effet thermoéledrique ne aée
pas de courants supplémentaires dans le fluide.

fluide & le solide ont des pouvoir thermoéledriques différents, un saut de potentiel est créé
entre ces deux corps. Chague point de I'interfacesolide/liquide se mmporte de cefait comme
ure jonction de thermocouple d la moindre différence de température etre deux points de
cete interface céeune boucle de curant dans le liquide € la paroi. La force de Laplace cée
alors un mouvement dans le fluide. La modélisation de cetype de probléme est plus complexe
gue cdle du cas ol les parois ont isolantes.

C'est pourquoi Mathiak et Frohberg (1999 ont finalement eff ectué leurs expériences dans des

tubes capill aires isolants pour pallier & ce effet indésirable. C'est aussi la raison pour laquelle
les cdlules de dsaill ement d'Euridicel et Il sont constituées d’ une c&amique isolante.
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3.

ALPHA DE HARTMANN

Ci desus, les valeurs de a(Ha) cdculées numériquement par D. Madean (2000.

Numericdly evaluated val ues of alpha(Ha) from CFX.
3D Cylinder - assuming no stratification.

4,

Ha

0

0.5
1

3

5

10
15
20
30
40
50
60
70
75

alpha
5.928E-07
3.675E-08
5.800E-07
4.082E-05
2.450E-04
1.687E-03
3.645E-03
5.448E-03
8.165E-03
1.002E-02
1.134E-02
1.220E-02
1.292E-02
1.321E-02

Ha
80
90
100
110
120
130
140
150
200
250
300
500
750
1000

alpha
1.349E-02
1.395E-02
1.432E-02
1.464E-02
1.491E-02
1.515E-02
1.535E-02
1.553E-02
1.619E-02
1.656E-02
1.688E-02
1.750E-02
1.772E-02
1.787E-02

FONCTION IMPLICITE Dapy/D = 1 + S747T In (1+ 411/ S Do/ D)

Slam

10*
5 10*
2 108
510°
1102
0.1
0.2
0.5
1
15
2
3
35
9
16

S(4m)*

1.00 102
2.24 10?
4.47 10°
7.07 10°
1.00 10t
3.16 10*
4.47 10
7.07 10t
1.00
1.22
1.41
1.73
1.87
3.00
4.00

Dap/D — 1

8.89 10*
3.8110°
1.25 10?
2.67 10°
4.66 10°
2.61 10
4.18 10*
7.53 10
1.15
1.45
171
2.16
2.35
3.93
5.34
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5. SIMPLIFICATION DE L'EQUATION (2.4) SOUSL'HYPOTHESE t >> H?D.

L'équation (2.4), que l'on veut simplifier est obtenue en soustrayant a I'équation de la
concentration sa propre moyenne. Cette éuation séait, acompagnéedes ordres de grandeurs
de dhaaun de cestermes:

Z—Ctl+ D(uco +ucl—<uc1>): DO%c,, (A5.1)
cilt,  vecyd, ve/d et D c/min(dH)? (A5.2)

ou ¢ désigne la longueur caradéristique des variations de cwmposition longitudinales, et v
I'ordre de grandeur des vitesses longitudinales.

Comme J est croissante @ H est une mnstante, on vérifie néaessairement aprés un certain
temps (a définir plus bas), min(6,H) = H. Alors, I'ordre de grandeur de chaque terme de
I'équation de (A5.1) peut étre comparé & céui du terme diffusif en le multipliant par H¥Dcy;
(A5.2) devient dors:

H%Dt, VvIdHYDcyc, VISHYD et 1. (A5.3)
On voit que I'hypothese de régime quasi-permanent est valable pour:

t>> H?/D; (A5.4)
puisque le terme dc,/ot est alors négligeable dans (A5.1).

La longueur & peut ére estimée par 6~ Max (vt, (Dt)"), car elle &olue sous les effets
combinés de I'advedion et de la diffusion du soluté; I'hypothése (A5.4) sur t a donc pour
conséquences que :

5>>vHYD et d>>H. (A5.5)

La deuxiéme relation de (A5.5) justifie le choix de Dcy/H? pour estimer le terme diffusif de
(A5.1) et éaire (A5.3) sit6t que t >> H¥D. On pourra de plus négliger dans le Lapladen le

terme de dérivéelongitudinale; cette goproximation est explicitéepar lanotationJ2c, .

On utili se la premiére relation de(A5.5) en I'injedant dans (A5.3). Cela met en évidence que
Co >> ¢, est nécessaire pour équilibrer le terme diffusif, puisque le terme de variation
temporell e, dc,/0t, a &é négligé @ que v/d HY/D << 1. L'équation de départ se réduit alors, au
premier ordre, & un équilibre entre I'advection moyenne du soluté & |I'homogénéisation par
diffusion des fluctuations de cmmpasition dans la section droite:

u% - prze . (A5.6)
0x

La seule hypothése nécessaire est donc t >> H¥D ; elle est suffisante pour montrer les deux
relations ¢, >> ¢; et 0>>H ains que (A5.6). On a suppcsé implicitement que l'ordre de
grandeur des vitesses longitudinales, v, était constant, ce qui n'est pas forcément vrai. Par
exemple, pour un éoulement de @nvedion solutale, on peut avoir v~ . Cela n'a pas
dinfluence ca, dans (A5.3), v intervient de la méme maniére dans les deux termes d'advedion.
Madean (2000 traite le probléme différemment en tenant compte de I'expression du champ de
vitesse d en utilisant des valeursintégrées entre O et t.
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6. RESOLUTION

On peut, a partir de I’ éguation compléte (2.25), obtenir un modéle déaivant I’ évolution gobale
du profil en supposant sa forme nrue de maniére attosimilaire: Co(X,1) = f(n) avec
n=X/X1). L'inconnue est alors &), étendue aimensionnelle du profil de @ncentration.
L' approximation effeduéeréside dans le choix de lafonction f. L’alure de la fonction Cy(X, 1)
pour X positif est illustrée sur la figure A6: elle est strictement croissante, impaire, tend vers
+1/2 en X=xo, et sa dérivéetend vers z&o en X=+co.

C

12

Xo

Figure A6: Allure générale du profil de mncentration.

Choisissons un X, suffisamment grand paur que les variations de Cy(X,7) soient nulles au
voisinage de cepaint. Intégrons |’ équation (2.25) sur I'intervale [0 Xg):

gug 20 Ox
X0 Uo E oC EDOC e
0 g
[, 5odx= D%+[}T+S ‘o2 (A6.1)
o Odr D[I 0 6XD%6XD
Ho © g Ho

On fait apparditre &1) dans le membre de droite de (A6.1) en introduisant f('J, pente a

oC
' origine du profil: —(X=0)= f ' /X1).
¢ p ax( )=t /1)

En inversant dans le membre de droite le signe intégrale et cdui de dérivation, on peut donc
éaire (A6.1) souslaforme:

O 20
0 _xo f O B f BD
__ 0 0 D

— [ C.(X,7)dX= §+Dr+s 0
arL 0 smyd g Tampl
5 o o

Le membre de gauche représente la variation de I’ aire ontenue sous la wurbe de lafigure A6,
nous powons la remplace par son complémentaire (aire @ntenue entre la wurbe d

I’ asymptote) :
X0 X0 X0
[ G (xmdx=[1/2dX - [71/2-C (X,7)dX
X0/4(t)
=Xo/2-8(1)[ [1/2- ()] dn

La mnstante Xy/2 disparaitralors de la dérivation et nous pouvons éaire:

s (h/o- - _o~0
50 [ 2= fmdn = 5()§ D S5(T)EE (A62)
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L'équation (A6.1) peut donc ére ramenée aune éuation de la seule variable &1) en
choisissant une forme abitraire ala fonction f(17). Ce choix se traduit concrétement par la

valeur des coefficients J’:[llz - f (n)]dn et f (')dans (A6.2).

Pour des raisons de darté d'expresgon de la solution, nous éairons cette derniére éuation
souslaforme:

A= f (')(1+T2)/J’:[1/2— f(m]dn
5'=AS1+B52+C5° avec | B=2f ‘§ST/I:[1/2— t(m]dn
C=f ‘352/_[:[1/2— f(m]dn

Que I’on peut résoudre en mettant sous forme de fradion rationnelle puis en décompaosant en
éléments simples ; la solution s exprime par larelation :

AC -B? B3-3ABC
T+£5(T)—i52(r)+1 InﬁA52+Bé+Cﬁ+—arctarWE:Cte
A? 2A 2 A ISR/ Ja

OUA=4AC-B? =4S 4 /( J':[llz— f(7)]dn )2 (A6.3)

La mnstante sera déterminée A’ aide de la cndition initiale & (=0)=0, soit :

1 AC-B? B®-3ABC B
Cte== In(C)+——— arctanEJ—,E
2 A3 A3\/Z A

En inversant la relation (A6.3), aprés sétre donnée une forme abitraire pour la fonction f(n),
on obtient finalement I’évolution du profil de cncentration au cours de I'expérience sans
avoir eu besoin d’ hypothése smplificatrice sur I’ équation (2.25).
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7.  TEST DE BOLTZMANN-MATANO APPLIQUE A LA FONCTION DE MACLEAN ET
ALBOUSSERE (2001).

Le test de Boltzman-Matano permet en principe de cdculer les variations de la diffusivité avec
la oncentration, a partir dun profil de @wncentration, C(X), donné. Dansle ca ou la diffusivité
est constante, son tracédans I'espace (X,C) est donc une droite horizontale. Dans le ¢a& ou le
profil de cncentration suit la fonction de Madean et Alboussére (2001 définie au chapitre 2,
il est représenté dans cet espacepar une parabole, comme on le montre d-dessous.

La diffusivité al'endroit du profil ol la @mncentration vaut C; est domée par ( Crank (1956
p.232):
10X C
Doy =———(C X dC. A7.1
C=C1 2t ac ( 1)-L ( )

Bien que cdte expression soit valable pour toute valeur de C;, nous nous limiterons ci-desous
au demi-plan x> 0 et 0 < Cy < Crnd2 (voir figure A7). Le probléme dans I'autre moiti € du plan
peut ensuite &re résolu en considérant la symétrie du profil par rappat au point ( 0, Crex/2 ).
Ré-exprimons tout d'abord cette formule en fonction du profil de cncentration C(X) plut6t que
sarédproque.

(C)dC

+oo

Xl-CL

C f.c

(X )dX

o X1

Figure A7: Schéma du passage de la fonction X(C) au profil de mncentration C(X),
dansle as X>0.

Dans le mesure ou elle est non nulle, la dérivéedX/0C(C,) peut étre exprimée & fonction de la
dérivéede sarédproque:

IXIIC(Cy) = [0CIIX(XD)] ™. (A7.2)

L'intégrale cdculant I'aire hachuréede lafigure A7 peut de méme sexprimer dansle as X>0:
C +00
I X dC = X,C, +I C(X)dX . (A7.3)
(o] X
On peut donc exprimer ladiffusivité locde par:

__ 1l g/ocC
Dyy, = EHXIC(X)dX+X101§/a—X(X1). (A7.4)
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Lafonction de Madean et Alboussiere (2001) est connue sous une forme aito-similaire, C(1)
avecn = X/Xt) variant de —2/1t* & 2/1t"*; ce changement de variable dans A7.4 danre:

__ 0" g 0/oc
Dn=nl - 2 g}]c(nl) dn ""71(:(’71)5/(_”7 () - (A7.5)

Lafonction de Madean et Alboussiére séait:
C(n) = 12 - n 12 (Uten?4)*- Umarcsin(rt’/2n),
avecn = X/(35%1)".

L'utilisation de cete expression dans (A7.5) donne:

D(n) = &/(6t) (4T 1), (A7.6)
soit:
_ 23—1/2 _X_2
D(X) = G 2 (A7.7)
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8. CAUSESPOSSBLE SDU DECALAGE D'ORIGINE Xp.

Il [égitime de sinterrogé sur ce décdage introduit dans I'analyse des données (égquation 4.2,
tableau 5.2 et 5.4). Les valeurs observées peuvent en effet étre importantes: en général d'ordre
10“m voir 10°m, elles peuvent atteindre 2 10°m (& comparer & 6mm, lalongueur d'un segment
de caill aire).

La premiére caise ewvisagée et cdle de I'expansion différentielle du fluide lorsque la teneur
en soluté évolue. Cet effet induit des vitesses toujours dirigées vers le dté ou le fluide et le
moins dense. L'ordre de grandeur de ces vitesses peut étre estimé par un cacul similaire a céui
de I'annexe 1; on obtient des vitesses de 10*° ou 10° m/s dans le ca de nos alliages. Cela
pourrait en effet produire, vue la duréedes expériences, des décdages systématiques de 10° m
a 10" m. Ced-dit, le décdage x, observé n'a rien de systématique: la figure A8 représente
I'histogramme des valeurs obtenues sur SnBi (tableau 5.4, hormis les points 1.5mm et SninBi),
qui semblent suivre un comportement aléaoire.

L'erreur introduite par le fait que I'on exprime les teneurs en fradion masdques aors que les
fradion volumique @nviendraient mieux a la définition de la loi de Fick (voir Bird, Stewart
and Lightfoot (1960) reste bien inférieure au valeurs observées (du fait des faibles
concentrations utilisées ici). De méme il semble peu vraisemblable que I'effet du cisaill ement
initiale induise un décdage de l'interface omparable ai diametre du tube caill aire.

I sembl e toutefois que I'incertitude de mesure sur les valeurs de ancentration puisse expli quer
de tels décdages. En effet, prenons le ca extréme ol on utili se 2 pdnts de mncentration pour
déterminer I'origine de la droite. Ces points ©nt espacé d'environ 10 cm et leur valeur est
1%W. L'erreur de mesure de chaaun des points est de 2%; dans le pire des cas, les deux valeurs
mesurées surestiment (toutes deux) les concentration de 0.02 %W. La pente du profil est
typiquement de 1%W / 0.1m et donc le décdage de I'origine Xq induit par cette areur peut étre
estimé par 0.02 %W / (1%W/0.1m) = 2 mm.

11¢€



Bibliographie.

Bibliographie.

Albowssére T., "Rotating shea cdl.", Note manuscrite, 27 Septembre 1999

Albowssére T., "Magnétohydrodynamique & ségrégation solutale en croissance Bridgman
horizontale.", These de doctorat de Mécanique, INP Grenoble, 1994.

Albowssere T., Garandet J-P., Moreau R., "Buoyancy driven convedion with a uniform
magnetic fiels. Part 1: Asymptotic Analysis', J. Fluid. Mech., 553, pp.545-563, 1993

Alboussere T., Garandet J-P., Moreau R., "Asymptotic analysis and symmetry in MHD
convedion”, Phys Fluids, 8(8), pp.2215-2226, 1996.

Alboussere T., Garandet J-P., Lehmann P., Moreau R., "Measurement of solute diffusivity in
eledricadly conducting liquids.", Proc. 3 Int. Conf. on transfer phenomena in
Magnetohydrodynamic and Electroconducting Flows, Ausis (France), 22-26 Septembre
1997

Alboussére T., Garandet J-P., Lehmann P., Moreau R., "Measurement of solute diffusivity in
eledricdly conducting liquids.", Transfer Phenomena in Magnetohydrodynamic and
Electroconducting Flows,Eds. Alémany, Marty and Thibault, Kluwer Academic
Publishers pp.359-372, 1999.

Alexander J.I.D. and Banish R.M., "Modeling g-sensitivity of low-gravity experiments’,
Microgravity Sci. Technol., X1/3, pp.90-95, 1998,

Alexander J.I.D., Ramus JF., Rosenberger F., "Numerical simulations of convedive
contamination of diffusivity measurements in liquids’, Microgravity Sci. Technol, 9,
p.158, 1996.

Arnold W.A. and Mathiessen, "Numericd simulation of diffusion experiments using a ground
based shea-cdl”, AIAA 32" Aerospace Sciences Meging and Exhibition, Reno (NV),
January 10-13, 1994

Arnold W.A. and Mathiesen, "Numericd simulation of the effect of sheaing on the
concentration profilein ashea-cell.", J. Electrochem. Soc., 142(2), pp.433-439, (1995).

Banish M., Communications personnelles, 2000.

Barat C. Garandet J-P., "The dfea of natural convedion in liquid phase mass transport
coefficient mesurements. the cae of thermosolutal convedion.”, Int. J. Heat Mass
Transfer, 39(10), pp.2177-2186, 1996.

Begjan A. and Tien C.L., "Fully developed natural conterflow in a long torizontal pipe with
different end temperatures.”, Int. J. Heat Mass Transfer, 21, pp.701-708, 1977.

Begjan A., Tien C.L., "Laminar natural convedion hea transfer in a horizontal cavity with
different end temperatures’, J. of Heat Transfer, 100 pp.641-647, 1978.

Ben Hadid and Henry D., "Numericd simulation of convedive threedimensional flows in a
horizontal Bridgman configuration under the adion of a nstant magnetci fiels.",
Procceedings of the Int. Conf. on energy transfer in MHD flows, Aussois (France), 26-30
Septembre 1994

Berthou P-E. and Tougas R., "The densities of liquid In-Bi, Sn-In, Bi-Sb and Bi-Cd-Ti aloys",
Metallurgical Transactions, 1, p. 2978, 1970.

Bird R.B., Stewart W.E. and Lightfoot E.N., Transport Phenomena, Wiley, New Y ork, 196Q

Birikh R.V., "Thermocapill ary convedion in a horizontal layer of liquid", J.Appl. Mech.Phys.,
3, pp.69-72, 1966.



Bibliographie.

Bontoux P., Roux B., Schiroky G.H. Markham B.L. and Rosenberger F., "Convection in the
verticd midplane of a horizontal cylinder. Comparison of two-dimensional
approximations with 3D results.”, Int. J. Heat Mass Transfer, 29(2), pp.227-240, 1986.

Botton V., Lehmann P., Bolcao R. and Moreau R., "MHD Control of Convedion Applied to
the Measurement of Chemicd Diffusivitiesin Liquid Metal", Int. Symp. on EPM, Nagoya,
2000

Botton V., Lehmann P., Bolcao R., Moreau R., Hadtel R., " Meaurement of solute
diffusivities. Part II: Experimental measurements in a @nvedion controlled shea cel.
Interest of auniform magnetic field", Int. J. Heat Mass Transfer, 44, pp.3345-3357, 2001

Botton V., Garandet J-P., Albousdére T. and Lehmann P., "Additional transport by oscill atory
buoyancy driven convedion in dffusion experiments.", J. Phys. IV France, 11, Pr6-57-
Pr6-64, 2001.

Boutet G., "Utilisation du diagnostic Seebeck pour le suivi des phénomeénes interfadaux en
solidificaion et fusion dirigée applicaion a une expérience spatiae.", These de doctorat
en Sciences des Matériaux, Université Paris VI, 1999

Bralier P., Muller-Vogt G., "Meaurements of aluminium diffusion in molten gallium and
indium.", J. Crystal Growth, 186, pp.520-527, 1998.

Bruson A. et Gerl M., "Diffusion d'impuretés dans le cuivre € I'&ain liquides.", J. Phys., 41,
pp.533-542,1980.

Bruson A. and Gerl M., "Diffusion coefficient of 113Sn,124Sh,110mAg and 19%Au in liquid
Sn", Physical Review B. 21(12), pp.5447-5454 1980.

Careri G. Paolleti A. and Vicentini M., "Further experiments on liquid tin indium and tin self-
diffusion.”, 11 Nuovo Cimento, X(6), pp.1088-1099, 1958.

Chatwin P.C., "On the longitudinal dispersion of passive @mntaminant in oscill atory flows in
tubes.”, J. Fluid Mech. 71 part 3, 513-527, 1975.

Codastefano P., Di Russo A. and Zanza A., "New apparatus for acarate diffusion
measurementsin fluids.", Rev. ci. Instrum., 48, p.1650, 1977.

Cormadk D.E., Led L.G. and Imberger J.,, "Natural convedion in a shalow cavity with
differentially heaed end walls, Part 1: Asymptotic theory.", J. Fluid Mech., 65, part. 2,
pp.209-229, 1974.

Crank J., The mathematics of diffusion, Clarendon Press 1956

Davoust L., "Convedion naturelle MHD dans une caité horizontale dancée", These de
doctorat en mécanique, INP Grenoble, 19%.

Davoust L., Cowley M.D., Moreau R. and Bolcao R., "Buoyancy driven convedion with a
uniform magnetic field. Part 2. Experimental investigation.", J. Fluid Mech., 400, pp.59-
90,1999.

Dupow M.D., Drevet B., Camel D., "Influence of convection on the seledion of solidification
microstructures at low growth rates.”, J. Crystal Growth, 181, pp.145-149, 1997.

Favier JJ., Lehmann P., Garandet J-P., Drevet B. and Herbillon F., "On the measurements of
thermophisycd properties during planar front solidification of an SnBi aloy in
microgravity: results of the MEPHISTO-USMP1 Experiments.”, Acta. Mater., 44(12),
pp.4899-4907, 1996.

Foster J.P., Reynik R.J., "Self diffusion in liquid tin and indium over extensive temperature
ranges', Met. Trans. A4, pp.207-216, 1973.

Frohberg G., Kraaz H., Wever H., "Self diffusion of Sn**?and Sn***in liquid tin", Proc. of the
5" European Symposium on Material Sciences under microgravity, SchlossElmau, 5-7
Nov. 1984

Frohberg G., in Material Sciences in space, eds. Feuerbacher, Hamacher and Naumann,
Springer Berlin, 1986

12C



Bibliographie.

Frohberg G., Kraaz H., Wever H., Loddng A., Odelius H., "Diffusion in liquid metals : self
and impurity diffusion.”, Defect Diff Forum, 66-69, pp.295-300, 1989.

Frohberg G., Kraaz H., Griesche A., Wever H., "Diffusion in liquid metals and alloys. Self-
and Imritydiffusion.”, in Scientific results of the German Spacelab Mission D2,
DFV/DLR, 1995

Garandet J-P., Comunications personnelles, 2000.

Garandet J-P., Alboussiere T., Moreau R., "Buoyancy driven convedion in a recangular
enclosure with a transverse magnetic field". Int. J. Heat Mass Transfer, 35(4), pp.741-
748 1992.

Garandet J-P., Barat C. and Duffar T., "The dfed of natural convedion in mass transport
measurementsin dilute liquid aloys.", Int. J. Heat Mass Transfer, 38(12), pp.2169-2174,
1995

Garandet J-P., Dusserre P., Praizey J-P., Abadie J., Griesche A. and Botton V., "Measurement
of solute diffusivities in liquid metal alloys within the AGAT fadlity during the FOTON
12misson", J. Microgravity and Space Station Utilisation, in press, 2001.

Garandet J-P., Praizey J-P., Van Vaegenbergh S. and Alboussére T., "On the problem of
natural convedion in liquid phase thermotransport coefficients measurements', Phys.
Fluids, 9(3), pp.510-518 1997.

Gershuni G.Z. and Zhukhovitsky E.M., "Vibrationnal thermal convedion in a redangular
cavity.", Fluid Mech.-Sov. Res,, 15(1), pp.63-84, 1936.

Griesche A., "Diffusionsmesaingen im fliisggn monotektischen System Aluminium-Indium.",
Thése de doctorat, T.U. Berlin, Ed. Verlag Dr. Kdster, 1995.

Griesche A., Kraagz K.H. and Frohberg G., "A modified shea cdl for mass transport
measurementsin melts.", Rev. Sci. Instrum., 69(1), pp.315-316, 1998.

Griesche A., Kradaz K.H., Frohberg G., Mathiak G. and Willnedker R., "Liquid dffusion
measurements with the shea-cdl technique, study of shea convedion.", First
international Symposium on Microgravity Research and Applicationsin Physical Sciences
and Biotechnology, Sorrento, Italy, September 200Q

Hakimzadeh R., Hrovat K., Mc Pherson K. M., Moskowitz M.E., Rogers M. J. B., "Summary
Report of Misson Accderation Measurements for STS-78 (Launched June 20, 199%)",
NASA Technical Memorandum 107 4. (Janv. 1997).

Hart J.E., "On sideways diffusive instability.", J. Fluid Mech., 49, part 2, pp.279-288 1971.

Hart J.E., "Low Prandtl number convedion between differenially heaed end walls.", Int. J. of
Heat and Mass Transfer, 26(7), pp. 1069-1083, 1983.

Hamacher H., Richter H-E., Drees S., Egorov A.V., Senchenkov A. S., Volkov M.V.,
Sickinger P., "Microgravity charaderisation of the FOTON 11 mission.", |AF-991.3.05,
50" Int. Astronautical Congress, Amsterdam, 4-8 Octobre 1999.

Henry D. and Roux B., "Three dimensional numericd study of convedion in a cylindricd
thermal diffusion cdl: its influence on the separation of constituants.”, Phys. Fluids,
29(11) pp.3562-3572, 1986.

Henry D. and Roux B., "Soret separation in a quasi-vertica cylinder.”, J. Fluid Mech., 195,
pp.175-200, 1988.

Heumann Th., Diffusion in Metallen, Springer Berlin, 1992

Itami T., Mizuno, Aoki, Kaneko, Fukazawa, Tanji, Arai, Goto, Yamaura, Tateiwa, Yoda,
Masaki, Ogiso, Nakamura, Koshikawa, Nakamura, "The microgravity diffusion
experiments for highly readive liquid metals’, 12" Int.Proc. of the Experimental methods
for microgravity material science, ASM International, 200Q

lidaT. and Guthrie R.I.L, The physical properties of liquid metals, Oxford Science Publishers,
1988

121



Bibliographie.

Jalbert L.B., Banish M. and Rosenberger R., "Red time diff usivity measurements in liquids at
several temperatures with one sample.”, Pys. Review E, 57(2), 1727-1736, 1998a.

Jabert L.B., Rosenberger R. and Banish M., "On the intensity of liquid dffusivity
measurements to deviations from 1D transport.é, J. Phys.Condens. Matter, 10, pp.7113-
712Q 1998h.

Joshi C.H., Kamm, R.D. Drazen J.M. and Slutsky A.S., "An experimental study of gas
exchange in laminar oscill atory flow.", J. Fluid Medh., 133, pp.245-254, 1983.

Kar'kov Yel., Zvyaginstev A.L. and G.I. Onopriyenko, "Self-diffusion and dffusion of
imlpuritiesin liquid tin.", Fiz. metal. metalloved., 31(1), pp.220-221, 1971

Kasakova A.E., Abraskhin V.l., Kozlov V.D., Zaitzev A.S., Sazonov V.V., Cheberkof S. Yu.,
"The results of fligtht experiment on determination of microaccéerations level on
FOTON 11 spacecaft.”, IAF-99-J.3.06., 50" Int. Astronautical Congess Amsterdam, 4-
8 Octobre 1999

Koesder R., Thesis, University of Karlsruhe, 199Q

Lehmann P., "Contrdle de la solidification par effet Seebed.", Thése de doctorat d'énergétique
physique, INP Grenoble, 1996.

Lehmann P., Alboussiere T., Moreau R. and Uspenski V., "MHD control of convection applied
to chemicd difusivities measurement.”, J. Chim. Phys., 96, pp.1105-1110, 1999.

Leroux B., "Mesures de diffusivités dans les métaux liquides. Réduction de la mnvedion
naturelle par freinage dedromagnétique.”, Mémoire de DEA Energétique Physique, INP
Grenoble, 1997.

Liggieri L., Sanfeld A. and Steinchten A., "Effeds of magnetic and eledric fields on surface
tension of liquids.", Physica A, 206, pp.299-331, 1994.

Luces L.D., "Données physico-chimiques des principaux métaux et métall oides.”, Techniques
del'ingénieur/Métall urgie, Form. M65, Paris, 1984.

MaC.H. and Swalin R.A., "A study of solute diffusionin liquid tin", Acta Metallurgica, vol. 8,
June 196Q pp 388-395

Madean D.J., “Coupled hed/spedes transfer and buoyancy-driven magnetohydrodynamic
convedion.”, Mémoire de thése, Department of Engineeing, University of Cambridge,
2000

Madean D.J., Alboussiére T., "Measurement of solute diffusivities. Part |: Analysis of coupled
solute buoyancy-driven convection and mass transport”, Int. J. Heat Mass Transfer
44(17), pp.1639-1648, 2001.

Mamejac Y. and Frohberg G., "Mass transport by diffusion”, Fluid sciences and material
sciencein space, H.U. Walter (Ed.), Springer Verlag, 1987.

Masaki et al ,"The measurement of diffusion coefficient of molten eutedic dloys by using the
shea cdl method under microgravity.”, 12" Int.Proc. of the Experimental methods for
microgravity material science, ASM International, 200Q

Mathiak G., "Interdiffusion und Konvektion in flissigen Metallen; Experimente in hohen
Magnretfeldern und numerische Simulation.", These de Doctorat, Technische Universitat
Berlin, 1997.

Mathiak G. and Frohberg G., "Interdiffusion and convedion in high magnetic fiels.", Cryst.
Res. Technd., 34(2), pp.181-188, 1999.

Mathiak G., Frohberg G. and Arnold, "Numericd simulation of convedive flows concerning
liquid diffusion experiments’, Proc. 2™ Eur. Symp. "Fluid in space", Napoli, 1996,

Mathiak G., Griesche A., Kraaz K.H. and Frohberg G., "Diffusion in liquid metals.", Journal
of noncrystalli ne solids, 205207, 412-416, 1996.

Mathiak G. and Willnecker R., "Effea of convedion in liquid dffusion experiments’, First
internationd Symposium on Microgravity Research and Applicationsin Physical Sciences
and Biotechndogy, Sorrento, Italy, September 200Q



Bibliographie.

Matsumo S. and Yoda S., "Numericad study of diffusion coefficient measurements with
sinusoidal varying accéerations.” J. Appl. Phys., 85, 12, pp.8131-8135, 1999.

Medina M., "Ségrégation par solidificaion en présence de @mnvedion raturelle ou forcée",
Theése de doctorat de génie des procédés, INP Grenoble, 2000.

Misako U. Minoru K; Takashi H. and Yukiya G. N., "Solutal diffusion measurement in liquid
Pb.SncTe in microgravity.", Fina reports of soundng rocke experiments in fluid
scienceand materials giences, TEXUS 28to 30 MSER 5 & MAXUS 1, ESA SP-1132 4,
1994

Mo G. and Rosenberger F., "Moleaular-dynamics simulation of flow in a two dmensionnal
channel with atomicdly rough walls’, Phys. Rev. A, 42, pp.4688-4692, 1990.

Mo G. and Rosenberger F., "Moleaular-dynamics simulations of flow with binary diffusion in
a two dmensionnal channel with atomicdly rough walls', Phys. Rev. A, 44, p. 4978
4985 1991

Monti R., Favier JJ., Langbein D., in Fluid Siences and material sciences in space A
eureopean perspedive, Ed H.U. Walter, Springer Berlin, 1987

Monti R. and Savino R. "g-sensitivity of microgravity experimentation fundamentals of
disturbanceresporse.”, Microgravity Sci. Tedhnd. X1/2, pp.53-58, 1998.

Moreau R., Magretohydrodynamics, Kluwer Academic Publisher, Dordrecht, 1990.

Miller H., Wendl W. and Miller-Vogt G., "Diffusion coefficient in melts of semiconductors:
benefits and problems of measurements with the shea-cdl technique.", note technique,
2000

Mdller-Vogt, Comrunication personrelle, 1999.

Miller-Vogt G., Kdsder R., "Application of the shea cdl tecnique to dffusivity
measurements in melts of semiconducting compounds: Ga-Sb", J. Crystal Growth, 186,
pp.511-519, 1998.

Nakamura S., Hibiya T., Yokota T. and Yamamoto F., "Thermal conductivity measurement of
mercury in amagnetic field.", Int. J. Heat MassTransfer, 33(12), pp.2609-2613, 1990.

Naumann R.J., "An analyticd model for transport from quasi-steady and periodic accéeration
on space caft.", Int. J. Heat MassTransfer, 43, pp.2917-293Q 2000.

Neubrand A-C., Garandet J-P., Moreau R. and Alboussiere T., "Effed of a slight non-
uniformity of the magnetic field on MHD convedion.", Magretohydrodynamics, T31,
n°1-c.3-18, 1995.

Paolleti A. and Vicentini-Misoni M., "Diffusion in liquid indium-tin alloy at several
concentration”, J. Applied Physics, 32(4), 1961.

PerreraP.S. and Sekerka R.F., "Non solenoidal flow in aliquid dffusion couple.", Phys. Fluids
9(2), pp.376-391, 1997.

Person T., Erikson P.E. and Lindstrom L., "Convedion and ather disturbing effeds in
diffusion experimentsin liquid metals.”, Journal de Physique, Colloque C8, suppl. 8, T41,
p.c8-374, 1980.

Praizey J-P., "Benefits of microgravity for measuring thermotransport coefficients in liquid
metalli c dloys’, Int. J. Heat MassTransfer, 32 (12), pp.2385-2401 1989

Protassov K., Probalilité & incertitudes dans I'andyse de données expérimentales., EDP
Science, Col. Grenoble Sciences, 1999

Rosenberger F., Banish R. M., Alexander J. |. D., Jalbert L. B end Roberson R. J., "Red-Time
radio trace diffusion measurement technique”, AIAA, 35" Aerospace Sciences Meding
and Exhibition, January 6-10, 1997, Reno (NV).

Sanfeld A., "Reflexion sur I'influence du champ magnétique Sexercant sur le wefficient de
diffusion”, note manuscrite, Mallemort, 1'* Juill et 200Q

122



Bibliographie.

Savino R. and Monti R., "Convedion induced by residual-g and gjitters in diffusion
experiments.”, Int. J. Heat Mass Transfer, 42, pp.111-126, 1999.

Smith W.R., "The influence on gjitter on liquid diffusion-The queld/MIM/MIR Programme”,
Microgravity sci. Technol. X1/2, pp.78-84, 1998.

Smith W.R., Zhu X. and Tunnicliffe M.C., "Solute diffusion in dilute liquid metals and
metalloids- the influence of “g” and “g-jitters™,12" Int. Proc. Of the Experimental
Methods for Microgravity Materials Science, ASM International 200Q

Taylor G., "Dispersion of soluble matter in solvent flowing slowly through a tube”, Proc. Roy.
Soc. London A,219, pp.186-203 1953.

Thevenard D. and Ben Hadid H., "Low Prandtl number convedion in aredangular cavity with
longitudinal thermal gradient and transverse g-jitters.", Int. J. Heat Mass Transfer, 34(8),
pp.2167-2173, 1991.

Tiller W.A., Jackson K.A., Rutter JW. and Chalmers B., "The redistribution of solute goms
during the solidificaion of metals.", Acta Metallurgica, 1, pp.428-437, 1953.

YoudelisW.V., Colton and Cahoon J.R., "On the theory of diffusion in amagnetic field.", Can.
Journ. Phys., 42, pp.2217-2237, 1964(a).

Youdelis W.V., Colton and Cahoon J.R., "On the theory of aloy solidificaion in a magnetic
field.", Can. Journ. Phys,, 42, pp.2238-2257, 1964(b).

Youdelis W.V., Dorward R.C., "Diredional solidification of aluminium-copper aloys in a
magnetic field.”, Can. Journ. Phys., 44, pp.139-150, 1966.

Youdelis W.V., Cahoon JR., "Diffusion in a magnetic field", Can. Journ. Phys., 48, pp.905
908 1970.

Van Vaegenbergh S., Garandet J-P., Praizey J-P. and Legros J-C., "Reference Soret coefficient
of natural isotopes and dl ute dloys of tin.", Phys. Rev. E, 58(2), pp.1866-1873, 1998.

Verhoven J.D., Gibson E.D. and Griffith R.I., "Measurement of liquid metal diffusion
coefficients from steady-state solidificaion experiments.”, Metallurgical Transactions B,
6B, pp.475-479, 1975.

Watson E.J., "Diffusion in oscillatory pipe flow.", J. Fluid Mech., 133, pp.233-244, 1983.

124



	couverture_botton
	these_Botton

