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OPTIQUE NON LINEAIRE, — Une méthode trés simple de mesure des
polarisabilités non linéaires d’ordre 3 de molécules faiblement anisotropes,
Note (*) de MM, Sramsiaw Kienicn, Juan-Rent Lavasse et Francois-
Brnxano Manriv, présentée par M. Alfred Kastler.

11 est possible en comparant les informations dédnites des mesures de diffusion
Rayleigh dépolarisée et d’effet Kerr induit par les ondes laser déclenchées dans les
liquides, d’évaluer I'importance relative des divers mécanismes ﬂ)hysiques initia-
teurs des phénomeénes cités. On peut ainsi— par exemp]e———mesurer es polarisabilités
moléculaires d’ordre 3 du tétrachlorure de carbone,

L’errer KERR 0PTIQUE ET LA DIFFUSION RAYLEIGH DEPOLARISBE, —
Des mesures d’effet Kerr induit par les ondes laser déclenchées ont été
rapportées [(*), (*), (*)]. L'un d’entre nous (*) a montré comment — dans le
cas des champs optiques — la constante d’effet Kerr optique théorique
BY.. 2w 0u Aana et Aind sont les longueurs d’onde respectives des ondes
’ ‘d’analyse et d’induction, se separalt en deux composantes BlL, 3. et
B'Auna A nd,

— Bt ue déerit la biréfringence due a la polarisation non linéaire
Vd’ordre 3 indépendante de la température, induite par I’onde laser intense
(", ] Nous en discuterons I'importance dans les llquldes En premiére
-approximation, on montre que
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-0l p est le nombre de molécules par unité de volgme,
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les parties isotropes et anisotropes de la valeur moyenne du tenseur de
polarisabilité moléculaire d’ordre 3, C,g,:.

— BRuuma déerit la biréfringence initiée par les mouvements molé-
cculaires induits par I'onde laser. Il s’agit ici de phénomeénes statistiques
‘reflétant les propriétés du milieu et non plus celle de la molécule. La pre-
miére contribution & ce paramétre est apportée par I'orientation de Lan-
gevin (*). Elle s’écrit :
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.ol Y, est 'anisotropie moléculaire mesurée A la longueur d’onde 2,

J, est le facteur de corrélation angulalre (') pouvant &tre obtenu expé-

rimentalement (*).
)



Une deuxiéme contribution — évaluée par I'un d’entre nous [(*), (")] —

. provient des fluctuations anisotropes du champs moléculaire cause d’une
~ asymétrie dans la redistribution spatiale des molécules. Dans I'approxima-
- tion des corrélations radiales, limitée & deux molecules et en néghgeant

" Panisotropie moléculaire, on obtient
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avec Jy=8mp / r~*'g(r) dr. J, est le paramétre de corrélations radlales,.

~ pouvant &tre calculé & partlr de la fonction de corrélation -radiale g( )y (").

ay est la polarisabilité optique moyenne a la longueur d’onde A, ‘.
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La constante d’effet Kerr optique expérimentale "B = An/A{E®Y

| g’obtient en multlphant par (3/2 nh,,,..l‘,,,n)[(n{m—l- 2)/3]?[(n{.nd+ 2)[3]* les.
' contributions citées ci-dessus (°). ‘ ' :

Les contributions « statistiques » que nous venans d’énumérer se retrouvent

’dans les mécanismes. initiateurs de la diffusion Rayleigh dépolarlsée (*).

Sa section eflicace (*) peut s’écrire :
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La méthode de détermination des polarisabilités d’ordre 3,

Le schéma ci-dessus précise la manipulation. Elle consiste en des mesures
simultanées de la diffusion Rayleigh dépolarisée et de effet Kerr optique

“d’un méme échantillon z. Nous pouvons ainsi, en désignant par ¢un étalon

convenablement choisi, mesurer les rapports
' ,
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(3) '
~ Les rapports ryg et Fugiagm, rapportés a la méme longueur d’onde (A Ray)
sont directement comparables. L’étalon choisi est le benzéne, Nos valeurs
mesurées dans le cas du tétrachlorure de carbone sont : ’

~
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AprrricaTtioN - Mesure de la polarisabilité d’ordre trois du tétrachlorure
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11 vient alors
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~ Cette méthode permet ainsi d’évaluer trés rapldement et dlrectement,
l’lmportance relative des différentes contributions & la constante de Kerr
optique, .

La premiére ligne du tableau ci-dessous précise notre résultat et le
compare aux informations déduites de quelques méthodes de calcul ou
de mesures différentes.

_ TABLEAU : .
_ Méthodes.....  Effet Kerr, Génération du second
statique,’ Eftet Kerr optique, harmonique,
s e — - - .
i Autewrs....., Kiélich  Meeten Kiélich Mayer Hauchecorne
o i . (*?) ®). Ce travail, ). *4),
BN '
Cgrraa (%) 48 73 28 30 - -

~CSenrotu es.,. 6,5 91 2,15 '3,3 4+ 0,8 3,6 2,1

 On notera un désaccord assez important entre les informations déduites
des mesures d’effet Kerr statique et les mesures « optiques ». Il semble que
la contribution de la polarisation non linéaire soit moins importante que‘
les mesures d’effet Kerr statique ne le laissaient prévoir.

Pour calculer la valeur moyenne de la polarisabilité d’ordre trois C°
faut bien entendu connaitre la valeur de Bg. Nous I'avons calculée par

la relation : : ‘

K | L |

‘ LHTTRT n%cl‘+2, 6——7A :
ou R, est la partie isotrope de la constante de Rayleigh et A le facteur de
dépolarisation en lumiére naturelle, empruntant & Coumou ( *) les valeurs

" de R, et de A. :

La valeur obtenue est en bon accord avec celles déduites des mesures
de génération d’ondes harmoniques dans les liquides [(**), (**)].
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le cas « = 1. Des calculs nuntériques effe¢tués montrent que les résultats rapportés dans
cette Note ne dépendent que faiblement du choix de 'exposant. La différence des valeurs
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