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1924 Vol. 6 Juillet-Aoit.

TRANSPARENCE ET DIFFUSION ANISOTROPES

DES

CRISTAUX LIQUIDES ORIENTES'®

PAR

Albert PERRIER

La structure des liquides anisotropes, telle qu’on I’admet
généralement aujourd’hui, consiste en une agglomération d’in-
dividus cristallins de dimensions microscopiques, de formes
variées, mais ne laissant pas de vides entre eux, et dont les axes
optiques ne présentent pas de directions privilégiées. Ce ne sont
donc pas des suspensions, et on explique leur aspect trouble
caractéristique, apparent déja sous des épaisseurs de l'ordre
du dixiéme de millimétre, en les envisageant comme des milieux
« optiquement discontinus » ’.

On sait maintenant aussi que, par I'action suffisamment
intense de champs magnétiques ou électriques, ou au contact de
surfaces solides trés propres, ou par d’autres moyens encore,
les axes optiques des microcristaux s’orientent suffisamment
pour rendre leur ensemble transparent sous des épaisseurs
beaucoup plus considérables (quelques millimétres et davan-
tage), de sorte que cet ensemble se comporte, ainsi qu’on I'ex-
prime parfois simplement, comme un seul cristal uniaxe.

Cependant, si la simple observation directe d’une masse liquo-

1 Communication présentée a la Société Suisse de Physique, dans
sa séance du 24 mai 1924 4 Lausanne. '

? Sous cette forme abrupte, cette explication est partiellement
erronée; je précise plus loin le sens qu’il faut y attacher.

ARcHIVES, Vol. 6. — Juillet-Aont, 1924, 17
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cristalline chauffée entre les pdles d’un électroaimant accuse en
effet une transparence trés pure longitudinalement aux lignes
de force du champ, ’apparence trouble persiste pour 'examen
transversal aux lignes de force. Ce fait a été signalé par divers
observateurs ' et il apparait dans la bibliographie (4 ma dispo-
sition) comme quelque chose de plutdt anormal et inattendu.
M. Mauguin® pense méme qu’il doit étre imputé simplement &
une propreté insuffisante du verre des cuves utilisées. De fait,
cet auteur a obtenu dans des cuvettes soigneusement nettoyées
des préparations donnant les interférences caractéristiques des
cristaux a un axe, a 'observation transversale au champ magne-
tique entre polariseur et analyseur a 45°. Cependant, une diffé-
rence accentuée entre les deux directions d’observation s’est
manifestée systématiquement a4 moi au cours d’expériences
entreprises a d’autres fins, en dépit des lavages les plus méticu-
leux. Cela m’a conduit & examiner la question de plus présily a
plusieurs années déja. Les conclusions de cet examen devaient
trouver place dans exposé des recherches auxquelles j’ai fait
allusion; comme elles sont momentanément interrompues, je
résume dans cette note les considérations auxquelles j’étais
arriveé.

Je me propose de montrer que ces apparences différentes, don-
nées aux masses liqguocristallines orientées (mais non compleéte-
ment) par des lumiéres paralléle et perpendiculaire d la direction
d’orientation (champ), loin d’étre attribuables a un phénoméne
parasite, sont dans la nature des choses, qu'elles dotvent se pro-
duire; et cela nous conduira & cette conception générale, non
encore envisagée a ma connaissance, d’une diffusion anisotrope.

Dans ce but, il nous suffira essentiellement de discuter, &
I’aide des lois classiques de la double réfraction, les effets variés,
sur la lumiére, des surfaces de séparation de milieux biréfrin-
gents de propriétés spécifiques d’ailleurs identiques. Il est pos-
sible, et méme probable avec ces substances si riches en phéno-
meénes intéressants, que d’autres causes encore agissent que

! Voir notamment: E. Bosk, Physik. Zeitschrift X11, p. 60 (1911);
H. v. WARTENBERG, Phystk. Zeitschrift X11, p. 837 (1911).
2 G, Maveguin, C. R, CLIIL p. 1680 (1911).
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celle invoquée ici: je compte montrer simplement que celle-ci
suffirait déja a elle seule. Nous examinerons en premier lieu
des masses liquocristallines & 1’état naturel; puis nous aborde-
rons notre sujet proprement dit, les masses liquocristallines &
éléments plus ou moins orientés par une action extérieure.

Considérons done un ensemble d’éléments biréfringents dont
les axes ont des directions réparties uniformément dans I’es-
pace. J'ai rappelé que les publications sur le sujet classent
sans autre distinction ces ensembles dans les milieux optique-
ment discontinus, semblables a des entassements de fragments
de cristaux ou méme de verre, milieux essentiellement diffu-
sants. |

Or, il y a une différence essentielle: notre liqueur microcristal-
line, de densité homogéne (éléments tous en contact), constitue
proprement un continu oplique pour la lumiére ordinaire; ce
genre de rayons ne peut subir de déviation d’aucune sorte
a travers toute la masse. Pour rendre compte de la diffusion, de
Paspect trouble observé, il faut faire appel a la transformation
d’une partie de la lumiére ordinaire en extraordinaire et & la
transformation inverse lors de la traversée des surfaces de sépa-
ration des éléments cristallins, & plus forte raison encore aux
fractions demeurant extraordinaires.

11 s’en suit qu'un faisceau de direction définie pénétrant dans
la masse n’est aucunement dévié, mais s’éteint rapidement par
« prélévements extraordinaires » réfractés ou réfléchis et qui,
ensuite, sont éparpillés trés rapidement dans toutes les direc-
tions.

I1 convient de faire ressortir que cette différence de principe
doit se traduire par une différence dans les phénoménes obser-
vables: & travers un ensemble, de densité non uniforme, de
fragments (poudres habituelles d’une seule et méme substance
transparente), on ne peut ¢oir exactement; méme & travers une
couche de faible épaisseur, les quelques fragments traversés
déforment diversement les objets observés. A travers un en-
semble homogéne de cristaux liquides au contraire, les ondula-
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tions ordinaires doivent permettre la vision exacte puisque le
milieu est continu pour elles. Mais ce fait doit étre d’'une per-
ception d’autant plus malaisée que I'épaisseur traversée est
plus grande, a cause de I’affaiblissement de cette lumiére d’une
part, et de 'autre, parce que les fractions diffusées donnent au
milieu une apparence plus lumineuse en proportion de leur
importance, créant ainsi un fond sur lequel se détache d’autant
moins I'image nette (ordinaire). L’essentiel de ce raisonnement
va nous étre utile pour ’examen des phénoménes plus compli-
qués des cristaux orientés.
* * *

Admettons donc qu'un agent quelconque (champ magnétique
ou autre) impose aux axes optiques des cristaux élémentaires
des orientations proches d’une direction fixe que nous appelle-
rons, pour simplifier et généraliser le langage, I'c axe d’orienta-
_tion », quelle que soit la nature de I’agent.

Si l'orientation de tous les axes cristallins était rigoureuse-
ment la méme, il va de soi que le corps se comporterait comme
un milieu optiquement continu, comme un seul individu cris-
tallin uniaxe, et qu’il serait transparent dans toutes les direc-
tions; nous admettrons donc seulement que les angles entre les
axes cristallins individuels et 'axe d’orientation sont en moyenne
faibles, et d’autre part, que les surfaces de séparation des élé-
ments ne présentent pas de positions privilégiées. ’

Notre probléme se raméne essentiellement a la discussion
comparative du passage de rayons dont les incidences sont
d’abord paralléles (propagation «longitudinale »), puis perpen-
diculaires (propagation «transversale ») a 'axe d’orientation, a
travers la surface de séparation de deux éléments cristallins.
Les directions des axes optiques de ceux-ci sont quelconques,.
pourvu qu’elles soient voisines de celle de ’axe d’orientation;
la surface de séparation peut prendre toutes les positions pos-
sibles.

Les phénomeénes a ces surfaces de passage offrent quatre possi-
bilités que nous désignerons dans la suite, pour abréger, par les
symboles entre parentheéses : ordinaire — ordinaire (00), ordi-
naire — extraordinaire (oe), extraordinaire — ordinaire (eo),
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extraordinaire —> extraordinaire (ee). l.e premier cas nous ra-
meéne exactement & ce que nous avons déja rencontré & propos
des systémes non orientés: le milieu orienté se comporte pour
ce passage (00) comme un continu, soit longitudinalement soit
transversalement; les autres cas entrainent des prélévements
successifs qui éteignent progressivement la lumiére dans la
direction incidente primitive. Dans ces trois derniers cas, il
se produit, a chaque passage, changement de direction par
réfraction et par réflexion; la fraction d’énergie réfléchie, perdue
le plus complétement pour la direction primitive, étant d’au-
tant plus considérable que le changement de direction par
réfraction est plus accusé; ce changement peut aller d’ailleurs
jusqu’a la réflexion totale.

Discuter ces prélévements, c’est précisément chercher le
degré de trouble du milieu. Nous allons voir que 'on peut baser
les conclusions simplement sur la construction classique d’ Huygens.
Il est commode a cet effet de séparer les cristaux positifs et les
cristaux négatifs.

Cristaux positifs. — Considérons d’abord de la lumiére inci-
dente paralléle ¢ ' axe d’orientation (propagation «longitudinale »).

Soient: r un rayon incident, T son point d’incidence, = le
plan tangent en I & la surface de passage. Construisons
avec I comme centre une sphére ¢ d’onde ordinaire et un
ellipsoide (simultané) e d’onde extraordinaire (pour le cristal au-
dela du passage); ce dernier est de révolution et son axe forme,
en vertu de la supposition, un angle faible ¢ avec I'axe d’orien-
tation, c’est-a-dire ici aussi avec le rayon incident.

Pour obtenir la direction réfractée (oe), menons le plan tan-
gent a ¢ en son point d’intersection T avec le prolongement
de r, étendons ce plan jusqu’a son intersection avec m et cons-
truisons par cette droite le plan tangent a Dellipsoide; par le
point de contact C passe le rayon réfracté extraordinaire que
nous cherchons.

Pour la discussion, il nous faut généraliser en deux étapes.
En premier lieu, conservant la méme position de I'axe optique
(9 invariable), envisageons toutes les positions possibles de la
surface de séparation des deux cristaux, c¢est-a-dire, faisons
prendre au plan z toutes les positions possibles par I; on verrait
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sans grande difficulté que toutes les directions réfractées corres-
pondantes (toujours pour la seule direction incidente r) sont
contenues dans un céne y ayant 1 comme sommet et, comme direc-
trice, la conique de contact du cone tangent mené a lellipsoide par
le sommet T.

En second lieu, il nous reste maintenant a considérer toutes
les positions de I'axe optique des ecristaux réfringents: cela
revient a donner & ¢ toutes les valeurs comprises entre zéro et
une valeur limite (toujours faible) ®. On en déduit sans plus de
difficulté que les directions de tous les rayons réfractés extraor-
dinaires possibles (toujours du passage (oe)) sont comprises dans
un céne de révolution, enveloppe de tous les cones y obtenus en
faisant tourner un ellipsoide correspondant & ® autour de I'axe
d’orientation.

Ces figures de l'espace conduisent alors facilement & cette
conclusion qui est essentielle: les angles ¢ étant tous faibles, tous
ces cones sont aussi de faible ouverture, et 'ouverture du céne
limite (cone-enveloppe) tend vers zéro en méme temps que ®.

Ces conclusions ne s’appliquent jusqu’ici qu’aux réfractions
(oe); on se rendrait compte sans peine, en procédant de la méme
facon que plus haut, qu’elles s’étendent aux réfractions (eo) et
(ee), avec cette complication cependant qu’il y a, cette fois,
des surfaces de séparation telles qu’elles produisent des
réflexions totales; d’ailleurs, elles aussi disparaissent en méme
temps que P.

Reprenons le méme examen pour la lumiére incidente per-
pendiculaire a U'axe d’orientation (propagation « transversale »).

Nous conservons les mémes symboles que précédemment.
Mais ici, le point T a tourné de 90° sur la sphére et I'aspect des
figures en est modifié profondément : le cone enveloppe conte-
nant toutes les directions extraordinaires possibles (pour réfrac-
tions (oe)) n'est plus de révolution, il a pour directrice la courbe
de contact du cone tangent (de 4™e ordre) mené par T & la surface
de révolution qui enveloppe les ellipsoides d’ondes extraordinaires
dont les axes forment avec I'axe d’orientation l'angle ®.

De la découle une différence nette et essentielle avec les con-
ditions précédentes (incidence longitudinale): pour les réfrac-
tions (or), ® tendant vers zéro, Uouverture de ces cones limites ne
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devient nullement infiniment petite; avec les biréfringences consi-
dérables des liquides anisotropes, c’est-a-dire géométriquement
avec des excentricités accentuées des ondes extraordinaires,
Pouverture limite peut ne pas descendre au-dessous d'une centaine
de degrés.

Quant aux réfractions (eo), elles comportent la méme conclu-
sion avec la complication certaine — qui ne fait que renforcer
cette conclusion — qu’une grande partie des faces des cristaux
donnent des réflexions totales, et que ces derniéres ne dispa-
raissent pas non plus en méme temps que .

Les réfractions (ee) tendent, elles, de nouveau vers zéro avee ¢,
mais ces réfractions sont cependant systématiquement plus
accentuées que pour l'incidence longitudinale, et comportent
en outre aussi une bonne part de réflexions totales.

Les propositions qui viennent d’étre établies ont une forme
trés géométrique; il importe de bien mettre en évidence leur
signification optique. Envisageons donc encore un faisceau
lumineux longitudinal et un faisceau transversal. Par les pas-
sages successifs d’éléments a éléments cristallins, le premier
s’atténue sans doute si 'on considére strictement la direction
incidente, mais les directions des rayons extraordinaire et ordi-
naire différent trés peu a chaque partage; en sorte qu’aprés la
traversée d’un nombre de cristaux pas trop élevé, le faisceau doit
comporter encore la majeure partie de son intensité primitive
dans la direction incidente, les directions divergentes le sont
peu et peuvent encore contribuer a une ¢ision nette; simulta-
nément, d’ailleurs, 1’effet diffusant peu prononcé ne peut donner
a la liqueur qu’un aspect peu trouble pour 'observateur placé
n’importe ou. Le faisceau transversal, au contraire, est diminué,
a chaque passage d’élément & élément, de rayons réfractés sui-
vant des directions fortement divergentes, et ces rayons sont
absolument inutilisables pour la ¢ision directe. Ce qui peut
subsister pour celle-ci est exclusivement le résidu ordinaire
qui tend rapidement vers zéro. Corrélativement, le milieu doit
prendre une apparence trés trouble, & la suite des nombreuses
réfractions et réflexions dans tous les sens.

Il convient de noter toutefois que, dans les passages trans-
versaux, la composante d’amplitude d’ordinaire a extraor-
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dinaire ou réciproquement est toujours minime, ce qui n’est en
général pas le cas lors des réfractions longitudinales; on s’en
rendrait compte de facon trés élémentaire. Ce fait implique une
certaine correction aux conclusions précédentes sans les changer
notablement, car, dans le cas du trajet longitudinal, si le pré-
lévement dévié est, relativement et en moyenne, plus considé-
rable que dans I'autre cas, la partie déviée reste ou se retrouve
en trés grande partie utilisable pour la vision; en outre, les frac-
tions réfléchies — perdues celles-la — sont systématiquement
trés faibles comme conséquence des déviations trés faibles.

Pour illustrer les conclusions par une image simple, on pour-
rait dire que, dans une certaine mesure, le trajet longitudinal
donne naissance a des phénomeénes comparables & ceux qui se
produisent dans une suspension, en milieu liquide, de fragments
solides de toutes formes mais de réfringence trés voisine de celle
du milieu, tandis que ’observation transversale se rapproche-
rait de celle d’'un milieu avec des fragments suspendus de
réfringence notablement différente. Il ne s’agit la que d’une
simple analogie d’apparence: la continuité rigoureuse du milieu
liquocristallin pour la lumiére ordinaire, nonobstant les réduc-
tions successives de cette derniére, ne trouve déja, bien en-
tendu, aucun trait correspondant dans I'image invoquée.

Cette remarque nous sert d’introduction naturelle & une
autre prévision qui découle encore de la théorie exposée:

La fraction de lumiére, qui subsiste encore en n’ayant subi
aucune déviation le long d’un trajet iransversal dans la masse
liquocristalline orientée, doit étre polarisée, et ceci parallélement a
Uaxe d’orientation, puisqu’elle ne peut étre que lumiére ordinaire.

Cristaux négatifs. — Par des constructions et raisonnements
analogues, on serait conduit & des conclusions qualitativement
semblables. On verrait sans peine que, transversalement, les
cones contenant les directions des rayons réfractés gardent des
ouvertures finies du méme ordre que précédemment, tandis
que, pour les rayons longitudinaux, I’'ouverture de ces cones
s’efface en méme temps que les angles des axes optiques avec
Paxe d’orientation, mais avec cette nuance toutefois que, pour
les mémes angles et le méme ordre de biréfringence, les cones
sont plus ouverts que dans les cristaux positifs.
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En résumé, nos considérations aboutissent, avec 'aide des
seules lois classiques de la double réfraction, 4 la conclusion que
les masses liquocristallines non complétement orientées doivent
étre plus transparentes (au sens propre du mot, elles permettent
de voir) et moins diffusantes pour les rayons paralléles a l'axe
d’orientation que pour les rayons normauxz.

En outre, la lumiére transversale résiduelle (non diffusée)
dott étre polarisée parallélement & I'axe d’orientation.

Cela nous conduit ainsi a iniroduire généralement des milieux
a diffusion anisotrope, dont la notion n’a pas été définie jus-
qu’ici, & ma connaissance, et qui ne doit nullement étre confon-
due avec le pléochroisme.

J’ai dit au début de cette étude qu’elle a été faite a la suite
des résultats divergents obtenus par I'examen de la transpa-
rence dans le champ magnétique. Je voudrais ajouter quelques
considérations expérimentales. Les expériences avec des quan-
tités de matiére dépassant sensiblement le millimétre cube
deviennent vite fort délicates, et ce sont justement celles qui
seraient les plus concluantes; sans doute faut-il imputer a ce
fait une bonne part de I'incertitude qui a subsisté.

A propos de la conclusion divergente de M. Mauguin, on
pourrait se demander comment il est possible qu’une propreté
insuffisante puisse n’avoir pas d’effet sur la transparence longi-
tudinale tandis qu’elle en aurait un si extrémement accentué
sur la transparence transversale, ceci pour la méme préparation
et dans le méme champ.

Je pense d’autre part que les figures typiques d’interférence
des cristaux uniaxes, obtenues sous un éclairage transversal par
cet auteur, ne sont pas en opposition avec les conclusions expo-
sées ici: il suffisait, pour les obtenir dans ces expériences, que
les fractions de lumiére, ayant traversé le liquide sans ou
avec irés peu de déviation, fussent encore assez intenses pour
produire des interférences sensibles; il doit y avoir en effet
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de la lumiére extraordinaire dans le faisceau émergent global,
et cette intensité émergente est simple affaire d’intensité inci-
dente et, justement, de quantité e matiére traversée.

D’ailleurs, on trouve dans les travaux de Vorlinder ' un
argument excellent en faveur de nos conclusions: certaines
lames liquocristallines orientées par deux faces-limites de verre
n’accusent pas de diffusion des rayons & incidence normale,
tandis qu’elles en manifestent nettement sous un éclairage
oblique. Il ne saurait plus s’agir ici de questions de défaut de
propreté puisque précisément 'orientation compléte par des
lames de verre n’est réalisable qu’avec des surfaces et des
substances irréprochables.

Quant aux phénomeénes prévus de polarisation de la lumiére
résiduelle transversale, ils s’accordent avec certaines obser-
vations empiriques, un peu vagues et déja anciennes, de
O. Lehmann * et avec des essais faits 4 Lausanne par Mlle
T. Kousmine, essais qui sont trop fragmentaires encore pour
étre concluants. Il convient de noter ici qu'une grande difficulté
d’observation résulte de la superposition inévitable d’une
intense lumiére diffusée aux phénoménes de polarisation; les
variations d’intensité accompagnant la rotation de I’analyseur
en sont treés affaiblies. J’espére pouvoir faire reprendre ces
essais en méme temps que d’autres.

Et je reviens en terminant & I’hypothése de I'orientation
incompléte, point de départ de toates nos considérations. Je
pense que, méme avec des forces orientantes trés intenses, cette
condition doit demeurer réalisée: nous avions exprimé en effet
cette hypothése sous forme statique pour simplifier I’exposé et,
sous cette forme, rien n’empécherait de se figurer tous les axes
optiques devenus paralléles dans des champs suffisamment
intenses. Mais ces axes ne sont nullement fixes, agités qu’ils
sont par le mouvement d’orientation brownien, phénoméne obser-
vable sur la généralité des substances mésomorphes, positives
tout au moins. Toutes ces derniéres doivent donc se comporter

1 D. VorLANDER, Ber. d. deutschen. chem. Ges. XLI, p. 2048 (1908).
2 O. LeaMANN, Die Lehre von den fliissigen Krystallen; Berge=
mann, Wiesbaden, 1918, p. 371.
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en moyenne comme incomplétement orientées. Il est d’ailleurs
bien clair généralement que, dans des conditions égales, chaque
substance présentera un degré d’orientation qui lui sera par-
ticulier.

Lausanne, laboratoire de physique de I’Université.
Mai 1924.

Appendice. — La présente étude s’applique essentiellement
4 des milieux biréfringents les uns et les autres, tandis que
Poptique classique des cristaux s’est limitée presque exclusi-
vementgau cas d’un seul milieu de cette classe, en contact
avec des milieux isotropes. Il n’est sans doute pas superflu de
faire remarquer que c’est I'étude de phénomeénes de quadruple
réfraction qui est introduite ici. A une direction incidente
quelconque dans I'un des cristaux correspondent, dans le cas
général, quatre directions réfractées dont une seule est ordi-
naire, celle des rayons qui, ordinaires aprés réfraction, pro-
viennent de vibrations qui étaient ordinaires avant elle.
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