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Pourguoi sonder sonder I'organisation des liquides?

iNSTITUTE OF LIGHT AND MATTER

/ Solvatation des molécules \ / Extraction liquide/liquide \ / Nanofluidique \
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o J




Pourquoi sonder sonder 'organisation des liquides?

iNSTITUTE OF LIGHT AND MATTER

/ Solvatation des molécules \ / Extraction liquide/liquide \ / Nanofluidique \
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Outils non-invasifs pour
sonder cette
organisation

Foams Bubbles Surfactants

[Bonhomme, PRL (2013)]
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Génération de second harmonique

Processus de doublage de fréquence
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(2) 0 Seulement dans les milieux non-centrosymétriques
X F . ,
(aux interfaces et dans le volume!)
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Génération de second harmonique

Processus de doublage de fréquence

:}‘—) W+ w — 2w

P, (0)=5,7"Qw ;0 ,0 ):E, (0)E, (@) +....

(2) 0 Seulement dans les milieux non-centrosymétriques
X F . ,
(aux interfaces et dans le volume!)

Hyper-Rayleigh Scattering (HRS)
Second Harmonic Scattering (SHS)

Brisure de symétrie a I'interface 2w \ f /
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Surface Second Harmonic Generation (S-SHG)
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(positions et orientations).

) o« NBCXT) 2
@ X pAT) p




I D’une réponse purement incohérente ...
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Ovan
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Rapport de dépolarisation

D =

Qla

=0.203

(valeur théorique : 0.2)
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DiA in methanol
(12.5 uM)

... a une réponse partiellement cohérente

DiA in water-
methanol (5:1) viv
(12.5uM)
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... a une réponse partiellement cohérente
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G. Revillod el al., J. Phys.
Chem. C, 112, 2716 (2008)

mm) \ise en évidence d’agrégats (organisation a I'échelle nanométrique)
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Génération de second harmonique de I'eau

Peut-on obtenir une information de l'organisation a I’échelle moléculaire?

Génération de second harmonique dans un liquide
- Second Harmonic Scattering (SHS) -

A I’échelle moléculaire 5 =1g + a(wEw) + B(wE(WE(w)
a polarisabilité [ hyperpolarisabilité

e

I
v

Probléme difficile : Phase condensée / Intensité SHG faible (réponse non-résonante ) 14



Génération de second harmonique de |'eau

iismjEE OF LIGHT AND MATTER I
[Le Breton, JPCL (2023)]

* Intensité SHS de I'eau pure
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FROmM molecular dynamics
to second harmonic Generation

Home-made Python code
Available on demand

Coll. C. Loison, iLM

Molecular Dynamics

Structural parameters

Electrostatic embedding
of each molecule

QM calculations
on cluster

Dalton software

PSMN

PAOLE SCIENTIFIQUE
DE MODELISATION NUMERIQUE

I Modéliser la réponse SHS: calculs QMMM

Hyperpolarisabilités (8, y, ...)

Population

-20 -10 0 10 20
B la.u.]

* Large fluctuations de 5 dans la

phase liquid Tocci, JpCL, 2016
effets important du milieu
environnant

» Effets électrostatiques
longue distance (4nm)

[Le Breton, PCCP (2022)]
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1 IVl Modéliser la réponse SHS de I'eau e Breton, Jpct (2023)]
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Modéliser la réponse SHS de l'eau [Le Breton, JPCL (2023)]
= [ A
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Conclusions

e La diffusion de second harmonique a permis de sonder l'organisation a
I’échelle moléculaire

* 'intensité SHS a pu étre simulée par des calculs QM/MM

* 'intensité SHS est sensible aux fluctuations d’hyperpolarisabilité et a
I'organisation a I’échelle de 3 couches de solvatation.
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L Parcours Q-Light

Q-LIGHT : Quantique, Lumieére et Interactions
(Quantum, Light and Interactions)

Q-Light est un parcours du master de physique
fondamentale et applications de l'université Claude
Bernard Lyon 1.

La formation est consacrée a I'étude des interactions
entre la lumiere et la matiere a I’échelle
microscopique, ou les effets quantiques et non
linéaires jouent un réle fondamental.

Ce programme explore des thématiques essentielles
en physique théorigue et expérimentale, notamment
I'optique quantique, |'optique non linéaire, la
physique des lasers, la photonique, la spectroscopie
et 'optique ultra-rapide.

https://master-physique.univ-lyon1 .fr/alight/
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