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A/ ETUDE THEORIQUE7

B '




INTRODUCT I ON

Une étude théorigque des propriétés de transport
des solutions isotopigques d'h&lium liquide diluées en 4He
a &t faite par Zharkov et Silin(l) en 1939. Leurs résultats
ont &té obtenus en effectuant un certain nombre d'approximations
dans la recherche des solutions de 1l'@quation de Doltzmann.
Leggett et Ter Haar(z) ont bridévement discuté ces
approximations en indiquant en particulier que 1l'utilisation
de la mé&me fonction de distribution pour les fermions (3He)
incidents et diffusés, conduisait 3 des résultats erronés.
Il n'existait malheureusement pas de résultats expérimentaux
permettant de vérifier les prévisions thé&oriques. Tr&s récem-

{3) -

ment une &tude expérimentale de l'effet Soret a &té entreprise

dans les mélanges riches en 3le. pans ces conditions, il nous
R
a paru utile de repreéndre les calculs théoriques‘l 2) pour

établir l'importance des approximations effectufes et déterminer
a partir d'un calcul plus exact la dépendance en température

~des coefficlents de transport.

Dans la section II, nous situons notre domaine
d'étude dans le diagramme de phase des scolutions isotopiques
d*'h&lium.

Nous propesons cnculte (section (III), une
étude thermodynamique des propriétés de transport, & partir
des relations d'Onsager, appliquées au mélanges riches
en “lie. Ce traltement a l'avantage d'étre valable 4 toute

températurec.

Nous calculons, dans la section IV, les propriétés

de transport d partir de 1l'équation de Doltzmann. Pour cela

nous sommes amenés d utiliser des modéles qui décrivent les



4 3. . - 4 i
atomes d'“lie et d'"He dans le liquide comme deux gaz de quasi=
particules. Cctte description limite la gonme de tenporature
dans laguelle ces calculs peuvent dtre appliqués, & T& Q,1K.
(...")

1=2) e

nous permattent de discuter les approximations effectudos de

Hos résultats sont comparés & ceux des référencas
part at dfautrc.

Dans la dernibre sechtion, nous corrilons les
rGsultats thermodynamicques et ceux obtenug & partir de
1l'équation de Bottzmann. 71 n'est malheurcusement pas possible
de confronter ces résultats théoriques aux mesurcs de thermo-
diffusion décrites dans l'article priécldent (3}, c?rjil s'taglit

3

de mesures de k. effcctif en régime d'instabilite . lloul
T -t L

nontrons que k, est 1i¢ a la wvariation de conductibilité
. N 3.
thiermicque par rapport a 1'°lie pur, et nous concluonyg sur

les perspectives ¢iinvestigaiion expérimentale ultdrieura.

11 - LA LIMITE DE SEPARATION DE PHASE

En dessous d'une température critiQue ngo,87(K),
les mélanges isotopiques'd'héiium liquide peuvent se séparex
en deux phases. Dans le diagramme de séparation de phase
(fig.1l), il apparait que des soluticns superfluides diluées
en 3He restent stables méme & T=0K. Les propriétés de transport
de ces mélanges ont &té ahondamment gtudides tant sur le plan

(9,10)  par contre, les solutions

expérimental que théorimue
non-superfluides diluges en 446 se séparent conpl&tement au
z6ro absolu. La phase légdre est alors exclusivement constituce
a'3He liquide pur. Les mesures de séparation de phase sous
pression de vapeur saturante(a) ont pernis de déterminer la
branche droite de ce diagramme (fig.l) . En dessous de 0,5K,

1a concentration molaire d‘dﬁe, x, est lige a la température

de séparation de phase par la relation

(1) x = 0,85 13/2e7056/T

L'étude des solutions stahles diludes en 4He est
par conséquent limitée par la condition {1). De plus, pour

éviter les effets pré~transitionnels, nous considérons &




4
T gonné des nilanges dont la concentration 4 'He est infdéricure

3 celle de séparation de phase. A trés basse température,

T2 0,1K lorsqgue le caractire guantique de l'SHe sc manifeste
nettement, le nombre d'lmpuretés 4Ile est nécessairement tris
faible. Aussi leur influence cgt probablement extrémement
difficile 3 détecter. A plus haute templraturce, le comporte-
nont do 1 %nc liruide ne peut plus &tre déerit simplement.
llous sommes alors condults & falre appel 3 dos considérations
thermodynamiques et phénoménologiques pour oxpliquer les

proprilftés des nclanges.

111 - DIFFUSTON ET THERMODIFFUSION ; APPROCHE PHENOMENOLOGIQUE

Dans cette sectlon, nous rappelons cquelaques
résultate fondamentaux de thermodynamique irréversible, dans
la présentation donnée par Landau et Lifshitz(ll}° Nous les
appliquons ensuite dans la limite des solutions diluées.
DEfinisscons d'abord les notations. £ : densité de la solution
c : concentration massicque d'4ue ;Mg ot m, : masses isotopiques;
Hy et b, potentiels chimiques des_deux isotopes en solution ;
s : entronie par unité de masse ; 1 : flux de diffusion de

e
masse ; g : flux thermique. Enfin :

(2) Bo= %? - EEZ
4

o e S .

Il vy en a six dans le cas général, solt une de plus
que pour un fluide pur, puisqu'il v a un degré de libertd
supplémentaire : la concentration. Mais, nous limitant ici au
cas d'un fluide dépourvu de mouvement macroscopique, les
trois énuations d'accélération (Mavier ~ Stokes) disparaissent
et l'équation de continuité pour la densité totale se réduit &

n-—= gonstante

2L .,
of




restent 1'&quation de continuité pour la concentration

s 4
de + divi zo
| o

(3) pa_..

et 1'Gquation d'é&volution de 1l'entropie

(4) pTgf b Togradp = - div (§-pT)

Le choix de ces grandeurs physiques conjuguées
est dicté par les deux dernidres équations : les "flux" seront
i et E - uI. On peut montrer alors que les *forces" sont
données par %Vu et %2 vT. Pour &liminer les facteurs tempé-
rature, on écrit la réponse irréversible linsaire sous la

forme

= —QL"'TKYFH') _ ﬁcsz(

(5)
Fopi= - R T - pT* (ZF)
T

Le théordéme de réciprocité d'Onsager donne By = a,T.
Les trois coefficients cinétiques indépendants a,, a4, 89
g'expriment en principe & partir d'céquations microscopiques
de transport appropriées. Ce point fait l'objet de la section
suilvante.

On peut récrire le systéme (5) sous la forme :

T o_ - lc,D\:Vc + ke VT ]
) T
(6) .
q = [KTPE) ~ T(gg) e ] T - VT
.

o¢C A E’TclP




avec @

(7) D= o (?i‘-)
TP
(8 R D= o @ﬁ) + o,
T c, P
(9) K. = Ez - OLZ _‘T

Le syst@me (6) d&éfinit clairement la signification physique
des coefficients de transport «, D et kT.K est la conductibi-

=

e =
BT L O

1it# thermique; D le coefficient de diffusion de

g dimension,

n
11)

a
DkT 1e coofficient de thermodiffusion. kT' nombre sa
est le rapport de thermodiffusion. On peut vérifier( que,

‘la source d'entropie &tant nécessalrement positive, k>0 et

ay > 0. Comme la dérivée thermodynamicue (%%)T est aussi
toujours positive, on a également D >0 d'apres 1'équation (7).
Par contre, kT peut &tre positif ou néqatif suivant les

. oy
valeurs relatives de Qyy Gy ct (ﬁﬁ)

e”

"4 - DIFFUSION D ET RAPPORT DE_THERMODIFFUSION Kt

I1 est possible de poursuivre la discussion
purcment thermodynamique du coefficient de diffusion D
et du coefficient k., dans la limite des solutions diluées

c<<l,
12
Dans ce cas (12)

(10) tAq = RT.lanx + F(7)

ofl la concentration molairc x est liée & c par

(11) ¢ = X &~ My X
m

My X + My (1-X) R




4

Pour les solutlons diludes en ‘He, il faut remarquer

que la relation (l0) est valable & toute température. En

(8+13) jndiquent

effet, les mesures de séparation de phase
clairement que méme 3 tr3s basse température le gaz de bosons
reste suffisamment dilué pour que B, conserve la forme du
potentiel chimique d'un gaz classique., Dans le modale du

gaz de quasiparticules pour les impuretés la fonction F(T)

se met sous la forme (13)

(12) F(T) = RT . In(B/7¥2) + B
ol B et D' sont des constantes.

Par ailleurs, la relation de Gibbs Duhem permet de relier
les dérivées partielles de Mgy at Hy

(13) L 9F - sdT; (1-c) dMy + ¢ CJW

et ainsi de calculerx (%%)T p en utilisant (11) et (10)
r

(14) (gg_} ~ RT
pa)e T,,P ch

Le coefficient de diffusion D (equ. 7) s'écrit alors :

15) D = «4RT

pmyc
Pour déterminer k, (equ. 7) i1 faut &galement calculer(%%)
P

;C
A l'aide des relations (10),(12)}, et (13), on ohtient :

(16) (b_&) = M-8 _ 3R 4+

En reportant {15) et (16} dans la relation (8), on trouve

finalement :

(17) K

_ H-8" _
- c.[ e :?? +%(s+zi_)]




nans la limite des solutions diluées, la diffusion de masse
reste gouvernée par un coefficient D fini, ce qui suppose
d'aprds (15)a; vc2O. mais la thermodiffusion disparalt,
donc kT’ oo 0, d'apras (17).

Ces calculs thermodynamicgues mongrent que les
coefficients D et kg Gépendent de oy et o= regpectivement.
Cette présentation thcrmodynamlque al' ava%tage d'étre
générale. Elle permet d'effectuer la liaison entre les
régions haute et basse'température. '

%2

Hotons que dans larelation (17}, le terme ==
qui permet de calculer Lm a les dimensions d'une ant%ople

par unité de nasgse. C'est le transfert d'entrople par
unite de masse 4 tempcrature constante(ld). En effet

dans les reclations (5), écrivant vT=0, on trouve :

-
(18) 3= (u+ 63 T 1 si VT=0

La somme des deux termea entre parenth@se est la chaleur
de transfert Q* (De son ‘Gtude, on peut tirer des lnformatlong
sur les forces & courte et moyenne port&e dont dopend en

grande partie le comportement des phases condensées(lSH.

Une discussion microscopique des coefficients
de transport & haute température supposerait aqu'on construise
une &quation de Boltzmann & partir d'une distribution
convenakle pour les particules a'3te dans la limite
"ngcudo-classique”. Nous ne le ferons nas. Par contre,
1'approche microscopique des coefficients kT et D de
thermodiffusion est faisable dans la limite mieux dé&finie
du liquide de Fermi, c'est-a-dire 3 température assez basse
(T<, 0.IK). C'est cette approche que nous présentons dans

la sectipon suivante.




1V - CALCUL DES PROPRIETES DE TRANSPORT A PARTIR DE L'EQUATION DE
BOLTZMANN

Nous nous intéressons aux solutions homogénes
diluées en 4Hm, avant la séparation de phase. Ces mélanges
ne sont paé superfluides et le comportement des impuretés

dpe peut 8tre décrit dans un moddle de gaz de quasiparticules

{13)

dont le spectre d'énergie est en dessous de T=0,5K

Zrm;

ol 1l'énergie de liaison ﬂE4(E4#6,61K) et la masse effective m$4

E 4

{m =4,5 m,) de l'atome d'4%He sont constants ; q est le
4 4

moment de 1'impuretd.

Dans la limite des solutions diludes, ce gasz
de bosons peut #tre assimilé & un gaz classique. Cn effet,

méme A trds basse température, les mé&langes homoglnes sont
toujours suffisamment dilués, pour que la nature quantique
de 1'%1e ne se manifeste pas A4 une templératurc T supérieure
& celle de séparation de phase(lB). Dans ces conditions, la
fonction de distribution des quasiparticules 4He est,

par unité de volume :

{20} np, = PC (M

m N
4 md

, ¥ -(q%/2mi)
) e

od g= (xT)7h .

3

Le comportement de 1'“He liquide a T<O,1lK peut &tre décrit

par la théorie du liquide de Fermi de Landau. L'énergie

3 (16)

d'une quasiparticule d'~He peut s'dcrire :

(21) E(P)—_- &F + (P—PF).VF

ot £, est 1l'énergie de Ferml 8 T = OK, Pp et vp étant

F
respectivement 1'impulsion et la vitesse & la surface de Fermi.
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La fonction de distribution des quasiparticules d'3He s'écrit
& l'équilibre :

. -1
(22)  n (ePlEt) 1)

fo -

Nous nous proposons de calculer les proprittés de transport

‘e a partir de l'&quation de Boltzmann

(1)

des mélanges dilués en
dans le méme esprit que Zharkov et Silin

L'équation de Boltzmann pour les impuretés 4He s'éerit

(23) %!1& + ‘alz-xa.nf - V@lﬁiXK,E - jii-k]ip

2Dkt
Jii et Jif représentant respectivement les intégrales de
collision pour la diffusion d'une particule 4He par une autre
particule ‘He o0 un fernion.

Comme ¢'habitude, dans ce genre de probléme, on considére que
les fonctions de distribution des quasiparticules varient

peu par rapport 3 leuw valeurs & l'équilibre, sous 1'influence
de la perturbation.

np - ﬂpo + gn?
(24)
hi.: Nig + Sn‘-

Pour un fluide immobile, on peut alors récrire, en utilisant
(20) et (24), 1l'équation (23} sous la forme :

(259 oio RE Ve + mio2E (gfp -3 VT = Jii + i
>¢ ¢ T amy 27T

Pour &évaluer les intéqrales de collision Zharkov et Silin(l)

ont &té conduits A considérer deux régions. Dans la premiére,

que nous qualifierons de faibles concentrations(IT), le

niombre d'impuretés 4He est toujours trés faible comparé

avec le nombre de cquasiparticules 3He. La conditions qui

(1)

permet de définir cette région de faibles concentrations est :
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(26) ¢ «< [T ‘
-

oli T,, est la températurec de Fermi.

Ln méne temps, le domaine de température et concentration,
dans lequel les mélanges sont homoadnes, est limité par la
condition de séparation de phase (1l). Celle-ci pour des
solutions suffisamment dilufes pout aussi s'écrire :

3/2 -0,56

o -3 - -
(27) Cmax 1,1 7T o T

In remplagant dans la relation (26) C par sa valeur maximale

(27) dans des mélanges homog@nes stables, on obtient

L 2,
1/2

h

o
-
e LI

T

<

(28) l <<0,4 T

Il est trds facile de vérifier que, dans la limite de
validité de la théorie du liquide de Fermi T £0,1KX, la
relation (28) est toujours vraie. Par conséquent, pour les
mélanqges dilués en 4He, la condition des faibles concentra-
tions est toujours valable. Les calculs effectués dans
1'autre limite(lwz)
purement académique. Aussi, pour les fortes concentrations,

ne présentent donc qu'un intlré&t

nous dennerons seulement le résultat essentiel de notre
calcul : le temps moyen de collision d'un fermion par une

impureté,tfi.

Pour les mélanges dilués en 4He 3 trds basses
températures, le nombre de collisions entre impuretés est
donc beaucoup plus faible que celui entre fermions et impuretés.
Il est alors possible on premidre approximation, de négliger'

N
ii
collision entre deux impuretés, tii' est beaucoup plus grand

par rapport d J;gs car le temps moyen pour obscrver une
que celul d'une collision impureté-fermion, tif‘

Nous considérons la diffusion d'une impureté
de moment 5 par un fermion de moment S, les particules
diffusées ont les impulsions ;’et &'; Le potentiel d'inter-
action est supposé avoir la forme d'un potentiel de contact,
(ce qui est peut-&tre une approximation hitive) :




— -
(29) Vo, =V, (v -n)
ot ry et re sont les coordonndées de l'impureté et de 1'"lHe

et VO une constante.

Par ailleurs, on considére que les variations des £fonctiong

de distribution par rapport a l'équilibre peuvent se mettre
(1),

sous la forme

én, = -, (1= n.,) ¥
8“.‘ = -, ¥

L'intégrale de collision s'écrit alors

Vi

(30)

1) Fiy = BTV S e (= ) (W Y- Y)

B o(zmm)es e L
. S(E+E-£-E')dp dq”

avec bien slr la lol de conservation des impulsions

(32) pr=p+a - q

1/ DIFFUSION

En présence d'un gradient de concentration secul, le
pu
courant d'impureté i est déterminé par le coefficient de
diffusion D.

(33) i-_--lp D Ve

Le gradient de température &tant supposé nul, nous pouvons

récrire la relation @5) pour ces mélanges :

(3¢) 0, 2E Y. = 3y,
29 ¢
Pour des raisons de symétrie, on peut alors consldérer que
les variations des fonctions de distribution, par rapport a

1'équilibre imposent(l)

¥, = aflf) -c?Y—T::

%; = bJg) ;?:EZ;

(35)
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Dans la limite des faibles concentrations, le temps noyen
d'une collision entre fermions est tff, avec tff<<tif. Cette
condition implique que la fonction de distribution des fermions
variec beaucoup moins que celle des impuret@s par rapport &
1'équilibre(l), On pout alors négliger Y. par rapport a gy et

Jif s'Gorit

(36) IF pet F?/ Fo (1= ;o) ﬁ-(‘?‘ ?)S{E"'E"E{E’) df?d‘?/
avec H- gn Voz s nie
b - (2ns)

Mous effectuons alors le changement de variable;

s

w3
(37) Keaq=-q'=p' -p

en définissant les angles © entre ¥ et E et X entre K ot ;.

A basse température, on ne s'lntéresse qu'au processus de
diffusion vers l'avant car le transfert d'impulsion est faible ;
K<<Pr.

Cette intéqgrale de collision peut alors se mettre sous la forme:

(385 P = F?jé[g KCO’S@ VA Kcosh - K ]VcKnt-u,(l-l"-,()CIde
Znu

Cette forme est similaire a celle obtenue par Leggett et

Ter Haar(z). Ils n'ont cependant ?as introduit dans l'intégrale

le produit ﬁvé, qui provient de la dépendance de by et w'i avec q

etq'.D'autre part il faut souligner que ce résultat est difffrent

de celui obtenu par Zharkov et silin(l)

qui néglige tout
transfert d'impulsion {X=0), en prenant la méme fonction de
distribution pour les fermions incidents et diffusés. Méme si
a tras basse température X est faible, cette approximation

(2)

K=0 parait conduire & des résultats erronés . Inté&grant

ensuite sur cos ¥, nous obtenons

(39) B = Je IZ pZK dX alp deos® d(f, GILFZ
LQBV;(P B), 4] L4+ eﬂ\(ﬁ_zqkmo] -Bv.(p- PF)J
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A tras basse température, nous avons p=pp ct les intégrations

sur p et Y% donnent(l)

(40) Je= 27RH p? e K K(K2= 2qKcwB) dK dm,ed‘?'
V2o 2my (eﬂ-—fl{‘ gk ®) 1)

|

L'intfégration sur %H permet ensuite d'éGerire :

(41) J;p - 4MA m} Vc.g_ Kicon 8 (K2-2qKcosO) clK d cos &
2 my, (eﬁ- (KZ- 2gKcos®) 1

%

ol la masse effective du fermion est : m‘3 = P /VF

)

Puiscque K est petit nous pouvons, dans la limite T+O

considérer que th/m A <l. Intégrant alors sur 8, nous obtenons(lgg
| _8x? _Bk:  -pX
2 " my3
(42) Jip = 4ﬂ2m;"l?‘7c f[K e 2m; _ ) [e?m3_¢ Q%EKG‘“’\
Zrn4 F ™mT

Pour terminer, l'intégration sur K nous fournit Jif

xl V“'Z'_,g
B2 g2

portant ce résultat dans 1'Gcuation (34), on obtient l'incré-

(43) Jie > 4M* mi2R mY

ant &n,
ment nl

b 4
{44) Sh; = - 2 nglggﬁ Peo 42 ?._C_'-
\/ *3 C

-3
a

Le courant d'impuretl sc calcule facilement d partir de

(45) T = Sm; ca
. (zrlm jq 7

Nous trouvons alors en portant (44) dans (45) et avec (20) :

(46) I'= -~ 30 pvVeC
® , 2
Le coefficient de diffusion D se déduit de la comparaison des
relations (46} et (33). Il s'Cerit :
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3,7
(47) B = *30ﬂ f? » . }:
mCI m, V m"3
1 (1)

Nous voyons ainsi que DAT ; alors que chez Zharkov et 5ilin
D ne dépend pas de la température. Ceci confirme que leg'

(1)

approximations de la référence sont trop grossiéres.

Blen que Leggett et Ter Haar dans leur trds bref

“L, i1 faut remarquer que le

commentaire trouvent &galement DT
fait de négliger la dépendandé de wi - wi. avec X, ne leur
permet d'aboutir 3 ce régultat"que dans la limite ﬂm>>PT

Cette condition trdis restrictive n'est pas nbcassalré danﬂ notre
calcul, oG nous avons pris Ln comptc 1'influence de K dans wiﬂw'i.
Dang le tableau I nous Gomparonf les résultats des calculs

pour les temps moyens entre collisions des quasiparticules.

2/ THERMODIFFUSION

relie le courant
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d'impureté au gradient de température, en l'absence du gradient

de concentration : B
k’“‘*

f’ 1‘D VT

48
(48) T

._
1]

Le rapport de thermodiffusion k, se calcule facilement en prenant

caette fois

—

: -
(49) $ni= - nio alE) 9.V
L'intégrale de collision (25) cst dans ce cas lice a VT par

(50) I = -9 ,_9_2,-2)21.'
\F Zﬂ? ‘2n¥'ﬁT ry

Peprenant le calcul, comme dans le cas du coefficient de diffusion,

on trouve finalement

(51) ke = + 2c¢




'_1_6

(1)

alors gue Zharkov et Silin avaient obtenu k = ¢c. C'est la
différence des formes obtenues pour Gni qui est rcsponsable

de cet écart.

3/ Bnfin, il faut souligner cue dans la limite basgse tempéra~
ture examinée dans cette secticn, les autres propriftés de.
transport sont peu affectfes par la présence des impuretééQ
En utllisant la valeur de t, jpr ue nous avons obtenuc dang le
calcul du coefficient de diffusion, 1l'influence des imPULEtCS-
ge détermine directcment(l). La viscosité des solutions

s'écrit 4 basse templrature i

(52) n o= nn +ony

e 1iquiad®®’. ra

contribution de 1'lHe est négligeable.

_T)
ol nr'vT “ @st la viscogitd de 1

{53}

(54) K v K + K

P i
Koo la conductibilité de 1135 1iquide(20), cgt NT“l tandis
que les impuretés contribuent aussi A"l mads s
(55) K, < oKy
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vV - DISCUSSION ET CONCLUSTONS

1 - Le calcul microscopique de la section présente aboutit
donc a 3 '

(56) D ATk, Ky =+2C
Insistons sur le fait que ces résultats sont obtenus moyennant
un certain nombre de simplifications, dont 1'approximation
du potentiel de contact (eq.(2%). En tout &tat de cause, ce
calcul n'est valable que dans la limite ol 1710 peut &tre
coneidéré effectivement comme un ligquide de Fermi, c'est-
a-dire & trés basse templrature. La relation (28) montre

e s B Y

alors que (suffisamment loin de la séparation de phase) :

c élow5 pour T < 0.1K ()

Il s'aglt done, pour le moment, d'une limite théorique
quil ne peut en aucun cas rondre compte des résultats

explrimentaux rapportés dans l'article précédent(3) :
kTeff de l'ordre de - 1l0¢, pour c™2% et 0,6<T < 2K (B)

Comme on l'a vu, ces nmesures, cffectues en régime d'instabi-~
lité(33, n'ont donné qu'un rappert de thermodiffusion effectif.
Une géométrie expérimentale différente permettrait probable-
ment d'éviter les effcts de convection et d'accéder A& kT

réel. Une telle mesure, effectudée & T=1lK, relaverait de
1l'approche phénoménologique de la section III. Reportle dans

l'eﬁpression (17) de Ko s elle permettrait d'évaluer le termec

en ﬁ% , lequel contribue également & K (eq. 9) sous la forme

' o pm, C
- - ,_2.) S W
(57) K B, (“1 : D

Dans cette expression le 2e terme représente une diminution

de conductibilité par rapport a 1' 310 pur, a4 condition
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de pouvoir négliger l'effet des impuretés a'die sur le

cocfficient cinétique B,

2 - Comme nous l'avons déijé indiqué, la description thermody-
nanique de la section ITII reste valable dans la limite _
"théorirque" dos basses templratures : conditions (A). Dans
cette limite, on obtient des expressions pour @, en égalant (15)
et (47)

0cC 3Oﬁ3 ﬁ7
(58) G = '
1 k2 2 w2
0€-2 )
et w & partir de (17) et (51) :
1

~ 2
I ooy ] - - N e
(59) %2 .1 k _ . _k . iﬁ(—ﬁ,_@“)
o 2 m ‘
1 4
en utilisant l'expreSSiqn du potentiel chimique My donnée
dans la r&f. (13). La concentration ¢ est alors extré@me-
[V A
ment faible et, dans l'eg. (17) (ou (59), Eg dolt compenser
le terme en 1In ¢ introduit par Mg B', pu%sque kT = 20,
Ainei, dans les conditions (A), oy ot a. varient comme 720 et

T “ ¢c 1 n c respectivement,

Il est clair que des mesures de thermodiffusion poussées
aux plus basses températures, jusqu'd 300 mK par exemple,

geraient souhaitablas.

3 - In dehors d'expériences de thermodiffusion (et de conducﬂ"J
tivitd thermique), il est difficile de proposer d'autres ﬂcaures
de coefficients de transport dans la limite des solutions '

YHe. Le coefficient D notamment n'est guére
(21)

diluées en
accessible puisgque le noyau éle est dépourvu de spin.

Par contre, on peut envisager des mesures de D et km, comnme

de n et K, dans la région tricritique. Unc expérience d' gchos
de spin ne nous renseignerait que sur la self diffusion de 3ge.
Le coefficient do diffusion mutuelle lui, devrait s'annuler

au point tricritique 7% car sa variation est probablement
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dominée par 1l'inverse de la compressibilité osmotigque (Eﬂ)

*) (22) 8¢

qui varie @ peu prés comme (T-T . Il seralt accessible,

en principe, par diffusion indélastique de lumiére cohérente.
Mais une telle expérience serait asscz délicate du fait que
(n~1Y<< 1, n &tant l'indice de ré&faction de 1l'hélium liquide.

. . , 23
Infin, nous montrons par ailleurs (23)

ﬁ) "'1

que kT devrait diverger

corme (T~T
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LEGENDE DE LA FIGURE

Counbes de séparation de phase el de Lrhansition supenrn-
§ludide d'apns neg. 4 a 6.
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3/ ETUDE EXPERIMENTALLE




1-INTRODUCTION

La presence 4'un flux de chalcur dans les
mélanges isotepiques d'hélium liquide peut perturber assez
séricusement les solutions homoglnes. Roberts ct Sydoriakl
ont les premlers suggéré que ades flux de chaleur suscepti-
bles de provoguer une ébullition locale entralnaient des
gradients de concentration importants dans le liguide. L' 3He
cst transféré sous forme de bulles de vapeur des zones
les plue chaudes vers les parties froides ou la surface
libre du liguide. Des nesures récantes 2 destinées A
céterminer la température de transition superfluide dans
quelques mélanges concentrés en e ont prouvé 1'importance
de ce phénomdne. In présence de flux de chaleur provoquant
une Gbullition locale les variations de conceatration peuvent

.

atteindre par cndroits 7% a 1O%.

Lorsque le f£lux de chaleur est insuffisant
noUr pProvoruer 1'6bullition locale, il subsiste cependant
ane diffusion des ilsotopes due 3 la présence d'un gradient
de température (effet Soret). Cette diffusion est yrespon-
gsable d'un gradient de concentration dans le mélange liquide.
f G. Ahlers® a constatd, en étudiant la transition superfluide,
pax mesure de la conductibilité thermique dans un mélange
contenant 15% d‘3He, que ce gradient de concentration améne
un Glargissement de la transition. Il observe que la
transition s'effectue dans un intervalle de température AT,
au lieu d'apparaltre & une température bien déterminde Tj.
11 est donc fondamental dans toutes les mesSures Sur les
mélanges d'hélium de connaltre 1l'importance de ce phénomane

perturbateur.

nang les solutions superfluides dilues en BHG,
I.M. Ralatnihov et V.H. Zharkov4 ont calculé les coefficients
de transport. Ils ont en particulier pu ¢tablir que pour des
solutions dilufes (dans le cadre du noddle & 2 fluides pour
1'%1e) le gradient de tempfrature AT est responsable

d'un gradient de concentration A4xj3 4 une temptrature T




W AX;= - AL

avec

(23 [

it
o
3

Xy ezt la concentration molaire a'3ne, m, est la masse
de 1l'atoma d'3He, k¥ 1la constante de Doltzmann et 4
1'entropie par unlté de masse de l'dmea

Lez mesures de G. Ahlers 3 sont décrites de
manidre satisfaisante on utilisant la valeur de /7 déterminée

a partir de la rolation (2).

|4
par ailleurs T.P. Ptukha ° a pu, pour des solu-
tions superfluides trés diluées en 3He, voérifier les prévi-
sions thdéoriques cn mesurant la conductibilité thermigue

effegtive.

pane les mélanges liquides diluds a'4ie dans 135
1a situation est tout & fait différente puisque ces solutions
ne sont pas superfluides. Sharkov et Silin 6 ont cherchd
4 ovaluer les coefficients de transport dans ces solutions
en considérant 1'4He corme un gaz de quasiparticules dans
un liquide de Fermi. Cette description secmble d'ailleurs
justifice puisqu'elle permet d'expliquer des propriétic
d'équilibre de ces mélanges 7-8  hans leurs calculs, Zharkov
ct SilinG ont été amend & cffectuer certaines approximations
qui ont Gté par la suite contestées par Legget ct Ter Haar 2,
Dans leur &étude théorique des propriétés de transport,

ic

ii. Dandache, J.P. Lahecurte et M. Papoular ont discuté

les différentes approximations effectudes successivement par
Zharkov et 5ilin 7, et Leggetéet Ter Haar 9, et ont &tabli
la variation des veefflcients de tran5portYaans ces solutions

qui permettent de vérifier les prévisions théoriques.
Y dvee Do fwey“ﬁwg . \Jf mreklal W&féea}’w.\"fg}/ﬂ%ﬁ/ /ﬁ—; ot
Resulbla ox poromontane  puwr _,é,,fwflxce'é’v dle /’Vdm.;/bop/’




Aussi pour &tablir l'influence d'un gradient de température
en tant qu'élément perturbateur dans les mesures sur les
nélanges dilués en ‘e ot &ventuellement apporter degs
informations sur les propriftés de trangport de ces solu-
tions, nous avong mesuré la diffusion des isotopes en
présence d'un gradient VT.

pans la seconde section, nous montrons quc la
mesure du rapport de thermodiffusion kT, qui lie les
coefficients de diffusion D et de diffusion thermigue D',

L
SO S N

fournit les indications sur les variations des fonctions

de distribution par rapport & l'Gquilibre.

Dans la troisilme scction, nous décrivons
1'appareil expérimental et la méthode de mesure. Cetto
taghnique orlginale utilise le fait que les volumes moyens
cffectifs occupés par lec deux lsotopes dans le liquide
sont différents.

_ Dens la quatriZme section, nous présentons
les premlers résultats obtenus pour deux mélanges dilués
en 4ie et discutons les différents mécanismes responsables

des gradients de concentration observés.

Enfin dans la conclusion, nous tirons les
conséquences des valcurs de kT obtenues et discutons
les amélioratlons possibles et perspectives pour ca type

de masure.




2 - RAPPORT DE THERMODIFFUSION hT

Dans un mélange dilud  en ‘Hie le courant d'impurectés
(éﬁe), T, est 1i¢ aux gradients de température et concentra-

tion ll.

Y v K yT
4) £ =-pp(ve _{T_V)

p est la densitd du mélange et Yc¢ le gradient de concentra-

tion massique d’4ﬂe‘

Dang 1'état stationnaire, i = 0, la mesure de A4c et AT
permet de déterminer le rapport de diffusion thermicue kT
Ac

mo- P S

(5) . k 2

T

f Les calculs 6,10 4o Ky 8 partir de 1l'équation de Boltzmann, -
donnent des résultats différents suivant la nature desg
approximations faites. Il est intéressant de souligner
l'origine de cette différence, ot de montrexr que la
valeur de kT fournit des informations sur la variation
des fonctions de distribution des particules par rapport
a lléquilibre. '

4

Les impuretés “le se comportent comme un gaz

de quasiparticules dont le spectre d'énergie est 7

2

5y F ¥
2m 4

4

L'énergie de liaison d'un atome d'’le dans le liquide,

- E4, et la masse effective de la quasiparticule, m*4 :

7 - 8B

sont supposées congtantes . L'impulsion de la

quasiparticule est (.

< .
Dans la limite basse température (T ~0,1K), les
variations én,, de la fonction de distribution des impuretés
par rapport & l'équilibre, sous 1'influence des gradients

de température ou concentration, s'écrivent 10,
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(7) gﬂ =~ f(T) 7"“, Ao

<
e = ne f0 1 G 3 ) F

n,, eost la fonction de distribution de 1'4He A l'équilibre.
C'est celle d'un gaz de Boltzmann dilué 12

3/ X ) RT
(9) e, = XNy («';____.- 7771”“)’" e
Ho v oy RT

H, est le nombre d'Avogadro, x et V sont respectivoment
la concentration molaire initiale d'

du mélange.

4He et le volume molaire

G =11
£{T) est une fonction de la température qui est différente’ 10
suivant la valeur de l'exposant ¥ de (.
Le courant d'impuretés est par défindition :

s/?f' §7: o/tf

-7 7 7 - K YL
(11) A :/7'5""’!‘/7 /D —,—

It

-pp v

&

(10)

it

Divigant les relations (11) et (1l0) et

utiligant les Cqua-
tions (7) et (8), il vient :

N3 -(1///,"7‘k7;}
/7 < (/m/?r"—-)c/y
f/ ) ,;,,,,,,W/O?

(12) K =+




En intégrant le numérateur par parties, 1l est faclle

d'établir :

{13) k. =+ ©

Ce résultat est trds important. Il indique en effet 11

que kT est bion proportionnel a ¢, le coefficient de
proportionnalité Gtant lié a l'exposant r de (g
dang les relations (7) et (8).

Une mesure de kT fournit la valeur de r.
Dans la limite des solutions trle diluées a basse tempéra-
ture, la connaissance de r  permettrait de vérifier
1a validité des approximationg faites dans les calculs

théoricques avec r=3 donc kT‘w 2C.

Cependant ces calculs a partir de l'¢quation de Boltzmann
gont uniquement valables & trés basses températures, ou
la mesure de kT est difficile. En effet les concentrations
nolaires des mélanges stables sont alors triés faibles et
i1 est difficile de détecter les variations de concentra-
tion engendrées par le flux de chaleur. B plus haute
rempérature et pour des solutions moins &iluées, ce qui
correspond au domaine dé nos mesures, le calcul de Gni
n'a pas &été effectud. On cst alors conduit & utiliser un
traitenent thermodynamique phénoménologiquelo. La valeur

expérimentale de Kk sa variation avec la concentration

TI
comparée avec l'égquation (13) est toutefols intéressante 13
car elle peut permettre de dlterminer qualitativement
1'influence de la température ct de la concentration

sur Gncx-




3 . TECHNIQUES EXPERIMENTALES

La détermination du coefficlent kT se fait
en mesurant simultanément le gradient de température et i
le gradient de concentration dans 1'¢tat stationnaire.
La taechnique habituellement utilisSe dans les liguides 14
conciste & prélever des &chantillons aux points le plus
chaud et le plus froid et & mesurer leurs concentrations
respectives. Cette méthode ecst difficilement applicable
dans les mélanges isotopiques d'hélium. Il faut en effet
rafroidir ces solutions dang unc gamme de température =1X.
Hous avons donc &tG amené 3 utilisoer une méthode originale
pour megurer les gradients de concantration provogqués par

un flux de chaleur.

{a) Apparedl chyoglnique et mesune de tempiratule /

L'appareil cryoginique permettant de refroldir
les mélanges isctopiques d'hélium est schématislt fig.l.
La réduction de la pression, par pompage successlvement
au~dessus d'un bain de ¢ litres a'%ho liquide puis d'un
résorvoir (1) contenant 200m3 d'due liquide, abalsse
la température 3 1,2% puis = 0,9K.La partie supGricure
du porte-&chantillon (fig.l) est en contact thermique avec
le réservoir (2) a'3He liquide. La partile inférieure de ce
porte-@chantillon dans lecquel est condensd le mélange &
Gtudier, est par contre en contact thermique avec un sel

paramagnétique d'alun de fer armonium.

Le pompage du gaz au-dessus de 1+71e liquide
(21,2cm3) permet d'atteindre une température =0,3K. La
désaimantation adiabatigue du sel paramagnétique, initiale-
ment placé dans un champ magnétique de 20 kOe, produit
par une bobine supraconductrice, peut rédulre la température
de 0,9K & 0,2K. Hous disposons aingci de deux ré&frigérateurs.
Lo utilisant 1'un ou l'autre de ces réfrigérateurs, nous



modlfions la position du point le plus frold dans le liquide,

couche supérieure ou couche inférieure du liquide.

Deux résistances de carbone Rl at R2 (2200
speer) sont fix&es sur les plaques de cuivre qui constituent
les parties supérieures et inférieures du porte-échantillon
(fig.2). Ces résistances, en bon contact thermique avec les
couchas supériecures et inférieures du liqgquide, sont utilisdes
comme thermomdtres. Ces thermomdtres secondalres sont
étalonnés au-~daessus de 1,2K & partir de la mesure de la
tension de vapeur de 1'4He liquide pur. En-dessous de cette
température, nous utilisong la mesure de susceptibiliteé
magnétique d'un sel de nitrate de gerium magnésium.

Cet étalonnage nous permet de relier les valeurs
de la résistance R 4 la tempé@rature T par des lois du

type %,
he)
Qo 4 Q,Zf?’& + dL(LaTR.)L+a3 (L’AR)B

ol ag, a;, 4, et a, sont des paramctres.

(14) T =

La préecision sur la température absolue
est estimée a t 24. Dans ce type de mesure de l'effet Soret
c'est bien efir la variation entre 1l'@état initial et final
qui nous intéresse. Dans ces conditions c'est l'incertitude
relative sur la variation de température provoquée par le
flux de chaleur qui est importante. Cette incertitude relative
est d'autant plus grande que la variation de température
est falble.

(b) Mesure des concentratdlons /

La mesure des concentrations des couches inférieures
et supériecures du liquide s'effectue dans le porte-
échantillon r@présentél(fig.z). Le corps du porte-&chantillon
est en inox pour permettre 1'établissement du gradient
de températute. Les concentrations aux points froid et
chaud du 1iquide sont déterminées paf mesure de la constante

diélectrique. Les couches inférieures ot supCrieures du




liquide dans le porte-échantillon constituent lcs
diélectriques de deux condensateurs plans. Les armatures
de ces condensateurs sont formées par des plaques en
cuivre de 2 i 3mm d'épaisseur. Les surfaces en raegard des
armatures sont tSoldes. La distance cntre deux armatures
d'un condensatceur est déterminé par des espaceurs en
quartz (£ig.2) de 0,03mm d'épalsseur. Ces condensateurs
plans dont la capacitC est =G0 pf font partie de deux
circuits oscillants & diodes tunnel, dont tous les autres
6léments sont maintenus & templrature fixe. Les fréquences
délivrdes par ces osclllateurs nous fournisscnt alors une
mesurce directe des constantes diélectriques des couches
inféricures et supéricures du liquide. Les frécquonces
d'oscillation sont = 1lOMHz tandis que la stabilité de
fréquence est = t 5.10"7. Pour chaque oscillateur nous
mesurons lec fréquences T et r', avant 1l'introduction

Gu mélange. Les variations de fréquence Iy - F et Fy - FD'
dies 4 1'influence du diélectrique liquide sont importantes
~=50Kliz. Llles nous permeottent également de vérifier le
niveau de remplissage du porte-&chantillon. En particulier
nous pouvons ainsi nous agsurer que le liguide remplit
entidrement tout l'espace entrc les armatures du gondensa-

teur plan supéricur (fig. 2).

La fréquence d'un oscillateur est relicde 4 la

susceptibilité cGlectrigque x du liquide par :

e

{(15) £ o= C, .
2T ¥ ¢+ E-—-—"GS (1+X)

C. et C. sont des constantes >0 ; § est la surface en re-
1 2
gard des armatures ; ¢ la distance entre ces armatures et

€6 la constante didlectrique du vide.

La susceptibilité électrique yx eost lide au
nombre de particules par unité de volume n par la relation
de Clausius Mosotti

n
{1G) TN

b

=%

3+X
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ol o représente la polarisabilité des molécules.

Pour l'BHe, l'éﬁe ol les mélanges isotopiques d'hé&lum
liquide, o est identicque et x<< 1.

T1 est dans ces conditions possible d'obtenir des équations
(15) et (16)

(17) P -7

la constante C_ dtant donnée par :

S o

o
C2 B+€Qo

(18} C0=

e

F est la fréquence mesurée avant 1'introduction du mélange
cl

est & dire pour x = O.

En mesurant la fréquence T nous détectons la densité de
particules n présente entre les armatures. Le nombre
de particules par unité de volume dépend bien slix de la
concentration molaire d‘4He, X @

1
(19) n =

:cv4+(l-x)v3

Vg et Vv, roprésentant respectivement les volumes occupes
par un atome d‘éﬁe ou d'3fie dans la solution. Hous obtenons
alors A partir des relations (17} et (19) que la variation
de fréquence AF observée sous 1'influence d'une variation
de température locale AT dépend & la fois de la variation
de concentration Ax et de T.

(20) ™ AF 2[ ‘n(v4 - v3)Ax +aP AT

S
G

% est le coefficient de dilatation volumique de 1 %1e
lifuide. La diffdrence des volumes moyens occupés par les
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atomes d'dﬂa et d'BHe dans une scolution diluée en 4He

15
e¢st connue

{21} Ve =V, (L + 8) .
avec = $=0,33. Il faut sculignor que c'est cette différence

des volumes (B#0) qui nous permet de détecter Ax par mesure

de la variation de fréguence.

(¢} Methode expérimentale /

Tout ¢'abord le mélange liguide est en &équilibre _f:
de -
résistances Rl et Rz.-AVCQtte température nous mesurond

5]

4 une température donnée, déterminée par les valeur

les friquences recspectlves F, et T, des deux oscillateurs.

Le gradient de température entre les couches supériecures

et infériecures du liguide est alors prodult en envoyant

une puissance de chauffagce connuc dans 1l'une ou l'autre

des rosistances de constantan Hl ou Hz (£ig.2). La température
du point le plus froid du liquide peut éventuellement &tre
maintenue constante en présence de ce £lux de chaleur,

en modifiant la puissance frigorifique du réfrigérateur.

Pour chagque couche du liquilde, nous mesurons
les variations de température AT, ot AT, provoqudes
par le flux de chaleur ainsi que les variations de fréaquence

des deux csclllateurs bFl et AY Hous avong alors, en

o
supposant les températures moyennes des deux couches de

licquide Tl et T2 :

AF
(22):m_,__“:!:__mw . -
S o n(v4‘ VB) &Xl 4 ap('l‘l). A.Ll
170
_AF2
(23) ;”*:E":':‘ & 1’1(V4 o v3) &}{2 4 (Jl.p('lf‘z).J.'Z\‘I‘2
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Bien entendu, pour des variations faibles autour de
1'gquilibre T,2 T,.
Le gradilent total de concentraticon dans le liquide résul-

tant de la perturbation gue nous avons créfe est :

he = Axl - AHE

I1 peut 8tre rellé aux variations do fréquence nesurées
dans les deux oscillateurs. En utilisant (22} et (23)

noue obtenons alors

A A F ;{
2h) A X :-(/+,<9x/ [7‘5:?/ _ T~ ) Bl (T

A

Le gradient de températurc AT dans le liguide, provoqud
par le flux de chalcuxr, cst détermind cn mesurant les

variations des résistances Rl at Rz_

(25)

£
3

i
=
b

Les valeurs du coefficient de dilatation volumique o

|

gont connues 16, @t nous pouvons ainsl tenir compte do
cette correction duc 4 la variation de température
pour calculer (24) le gradlent de concentration molaire

dans le liruide.

La concentration massique ¢ est lide a la
concentration molaire = par 1l'interm&disire des
magses des deux lsotopes m, et m,

m, x

(263 c o= s
m3(1wx)+m4x

Mous pouvons aussi lorsque les gradionts sont faibles
déduire des mesures, le rapport de thermodiffusion 4 partix
des relations (3), (24) et (26) :
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. my b=
(27) L\Z“Tr—n-gﬁ

Pour une température T donnée, nous faisons varier

la puigssance de chauffage ¢le manidre & obtenir pour
différents gradients de température, les gradients de
concentration correspondants. Nous vérifions que l'état
stationnaire est atteint en observant 1'équilibre des fré-

quences et de températures en présence du flux de chaleur. =

1V - RESULTATS

Hous avons &étudié deux mélanges de concentration L
molaire a'%ue 2,5% et 13,5%.

Une &tude systématique en fonction du gradient
de tempdérature a &té sffectude sur la solution & 2,5%
sous pression de vapeur saturante. Le niveau supérlour
du ligquide est situg, dans le capillaire de remplissage
au-dessus de la boite (fig.2). La templrature du point
froid, correspondant au point le plus bas de notre boite,
est =1,26K. La température de la couche supérieure du liquide
varie jusqu'ad plus de 2K. Les variations relatives de
fraquence mesurées sont présentéés fig. 3 pour les deux
oscillateurs. Dans ce diagramme, nous n'avons pas directe-
ment les variations de concentration pulsque nous ne tenons
pas compte de l'influence de la dilatation volumique .

Cependant, il est intéressant de remarquer gue l'échelle
AT

1%

proportionnelle a celle de la variation

des varlations relatives de fré&qgucnces est

de concentration (fig.3). On constate tout d'abord que

pour des gradients de température 0,2K, les variations

de fréquence restent faibles. Dans cette gamme, une

analyse détaillée des mesures pour obtenir k, est AlEfi-
cile car & cette température, 1'influence de la dilatation
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volumique est forte. Toutefois, nous observons que kT
est négatif et les atomes a'%ie diffusent donc vers le
point le plus chaud (Ax et AT sont de méme signe).

Par contre, pour des AT > 0,2K, la diminution
de fréaquence observée au point le plus froid caractérise
localement 1'augmentation de la concentration on 4H@

(Ax et AT de signes opposés). Pour de tels gradients de
température, l'Chullition locale des atomes d‘3ne au point
chaud s'accompagne donc d'un transfert a' e vers le roint
froid. L'état stationnaire est atteint lorsque la vapo-
risation a provoqué une augnentation de la pression du gaz

jusqu'd sa valeur d'@guilibre, & la température considérée.

Cette expérience montre que trds rapildement
1'ébullition provoque des varlations relatives de concentra-
tion considérables. Clle confirme ainsil gue les rdsultats
obteonus lors des mesures de résistance thermique superficielle
dans les mElangoes 2 peuvent 8tre expliqués par la formation
de couches de liquide plus concentrées eﬁ %lio sous
1'influence de 1l'dbullition.

tous avons ¢tudié ce méne mélange a plus bassc
température, T=0,7K lorsque l'influence de la dilatation
volumiquc cet moins forte. In provoguant des désCquilibres
%§§10% {fig.4), nous avons détermind
lag variations dco concentratilon résultantes, tenant en

de température falbles

compte les effots de dilatation volumique (equ. 24).

Nous cbtenons alors une valeur du rapport de thermodiffusion,

kg - 33.1072 =-10¢c

pulsque la concentration masslque de notre mélange est

c =3,3%. Pinalement nous avons étudié un mélange de
concentration molaire d'4ne (13,5%), ¢ =«18%, de manildre a
observer plus facilement les variations de concentration
tout en restant dans le domaine linéaire des failbles
perturbations qui caractérisc le traitement d'Onsager 17.

Les résultats obtenus pour ce mélange sont présentés £ig.5




et nous permettent d'obtenir :

k. == 2,46 = - l4c

Sous 1'influence de gradients de température plus &levés
noug observons l'apparition de 1l'ébullition qui tend &
modifier le sens de variation de Ax et ne permet plus une
analyse simple des résultats & partir de {24).

VvV -CONCLUSTON

ilous avons tout d'abord mis en évidence
1'importance des phénoménes d'&bullition locale qui se

3He et le transfert

manifeste par la vaporisation d'
d‘4H@ vers les zones les plus froides du liquide. C'est
un facteur de perturbation important puisqu'il entraine
alors des gradients de concentration considérables en

présence des gradients de température.

Par ailleurs, nous avons pu estimer le rapport
de thermodiffusion effectif pour deux mélanges, kT =-~10c.
L'incertitude relative est grande =30%. Le signe négatilf
indique que le courant &'impuretés tend & accroitre la
concentration d'4He au point le plus chaud. Le traitement

quantique 10

ayant permie de calculer kT n'egst certaine-
ment pas applicable & haute température ; nous obtenons
d'ailleurs un signe différent de celui attendu (13).

Ce résultat n'est pas surprenant. D'une part il existe

de nombreux 8systémes 18 dans lesquels on observe une
inversion du signe de kT (dans la solution benzene -
méthanol kT devient >0 pour les faibles concentrations).
Dlautre part, les expressions théoriques de dngq et 6 1y 4

{(7) et (8) ne seront certainement pas les mémes a haute

température T> 0.1K et pour des solutions moins diluées.
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Le choix d'un potentiel d'interaction différent du poten-
tiel de contact 10' une variation de m4x avec la
température conduisant & des résultats différents pour

dn,, donc pour kp o

De plus il faut souligner que les conditions

expérimentales déterminent un paramétre 8

Frd

e RY
- 4
(28) R ( FTH d

(Tyas = Thaut!

n et vy sont respectivement la viscosité et le coefficlent
de dilatation massicque du mélange, d est la distance
entre les couches froides et chaudes du liquide,

g l'accélération de la pesanteur. Lorsque X 2720 on
cbserve une instabiliié due & la convection. Dans les

mélanges ou k< O, cette instabilité n'apparait que si

7
le point froid est situl le plus bas. NHuus mesurons alors
Ko effectif qui tient compte 3 la fois de la conveetion

20. La glométric du porte-

i
et de la thermodiffusion., C'est lc cas dans nog coxpiriences
ns7
7 gl

pulsque nous avions IR»
Gehantillon, choisie pour correspondre & des conditions
axpérimentales usuclles danc ces mélanges, conduit en effet
a4 effectucer nos mesuras dans la région d'instabillté.

llous avons remarqud que les temps de mise en équillbre
thermique et de concentration étaient courts (environ
quelques minutes) ce qui cenfilrme encore le caractéra
domlnant de la convectilon, Il faut &Ggalement signaler

que lorsque le point le plus bas du liquide est le plus
chaud, nous observons des f£luctuationz périodiques

(environ quelques minutes) de concentration autour de

la valeur moyenne. Hotons que dans les mélanges liquides

ou K.% 0, oh s'attend 3 des osclllations de concentration

T
de faible amplitude et longue piricde 180

Ces premidres expbriences cnt montré que cette
technique particulidre permet de mesurer le rapport
de thermodiffusion dans les mélanges liquides
binaires s'il exlste une différence entre lee volumes

cceoupés par les deux constituants.
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Une augmentation de la stabilitd de fréquence
devrait permettrce d'accroitre la précision sur kT'

I1 serait Cgalement intéressant pour réduire les erreurs, de

mesurer le coefficleont de dilatation volumigue dans lo
méne porte-échantillon au cours de 1l'explrience. De

nouvelles expériences peuvent €tre envisagées.

- Une €tude systimatique de la thermodiffusion dans ces
mélanges en fonction de la températurce et de la concentra-
tion devrait permettre de détecter une inversion éventuelle
du signe de kT. Il faudrait Cgalement modifier les conditions
expérimentales en véduisant la distance entre les points
chauds et froids pour décrire les zones d'instabilité et
de stabilité (R% 720) et discerner les différentes contri-
butions de Ky, effectif,

Au voisinage du peoint tricritique dans ces

19

mélanges, le rapport k., doit diverger . llous avong Gtabli

ke
que ce coefficient peut &tre mesuré et une étude dans un
régime trangitoire 14 peut fournir des informations sur le
comportenent des coecfficients de diffusion D et de

thermediffusion D'.
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--- LEGENDE DES FIGURES ---

Fig. 1 - Appareil cryogéndique

Fig. 7 -
Fig. 3 -
Fig. 4 -
Fig. 5 -

Ponte-échaniillon
Ry et R, - nésdlstances de carbone 2200 Speen
utilisds comme thermomiines.
Les deux plagues de cudvie foamanit Les armatures

Z

d'un condensateun sont pressbes L'une contre
L'autne par L'intermddiaire d'une Lame ressont.
Celle-ci 28t §ixBe a un 4L de cudvre qud senrt
tgalement d'élLectrode et dont Le passage 4 travens
une poate de verre assune L'isolemeni Electrique de

La seconde armafture.

Vardiations de {riquences ovservées aux points
groid et chaud en fonciion du gradient de
tempénrature. Lx founnit L'iéchelle de vardation de
La concentration.

Gradient de concethation en fonction du gradient
de templratunre dans Le Liqudide [x =2,5%)

Gradient de concentration en fonction du gradient
de tempdrature dans Le Liquide [x=13,5%).
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