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Lordre partiel dans un matériau désordonné peut
modifier son aptitude a diffuser la lumiére. Les
propriétés photoniques de tels matériaux sont ainsi
fortement influencées par le niveau d’ordre partiel,
décrit par les corrélations statistiques entre les
positions des centres diffuseurs. Générer de telles
corrélations offre un degré de liberté pour la conception
de matériaux désordonnés aux propriétésinnovantes.
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n matériau désor-

donné a I'échelle de

la longueur d'onde

diffuse la lumiere.

La forte réflectivi-

té d’'une peinture
blanche ou d’une feuille de papier,
la couleur bleue du ciel, l'opacité
d’un brouillard ou la coloration de
certains tissus biologiques sont dif-
férentes manifestations de la diffu-
sion de la lumiére. Un parameétre clé
pour caractériser le niveau de diffu-
sion est le libre parcours moyen de
diffusion, noté £, et qui représente la
distance moyenne parcourue par la
lumiere entre deux événements de
diffusion successifs. Lorsque £, est
trés grand par rapport a la taille ca-
ractéristique L du milieu diffusant,
lalumiere traverse sans étre diffusée

(régime dit balistique). A I'inverse,
lorsque £, esttresinférieur a L, lalu-
miere est diffusée fortement (régime
de diffusion multiple). Pour fixer les
idées, le libre parcours moyen pour
la lumiére visible est de l'ordre de la
dizaine de micrometres dans une
peinture blanche, du micromeétre
dans une poudre trés compacte, de
la centaine de micromeétres dans les
tissus biologiques dans le proche in-
frarouge (longueurs dondes utilisées
en optique biomédicale).
Considérons un matériau diffusant
formé de diffuseurs dispersés dans
une matrice continue (par exemple
des particules colloidales en suspen-
sion dans unliquide, des billes micro-
métriques compactées sous forme
de poudre, un nuage, ou un modéle
simpliste de tissu biologique). Dans la

vision la plus simple, on peut consi-
dérer que les positions des centres
diffuseurs sont statistiquement in-
dépendantes. Le matériau est alors
totalement désordonné. Si cette vi-
sion suffita comprendre les proprié-
tés optiques de matériaux dilués, elle
est mise en défautlorsque la concen-
tration en diffuseurs augmente suffi-
samment pour que les interactions de
contact ne soient plus négligeables.
D’autres interactions a plus longue
portée (par exemple électrostatiques
ou hydrodynamiques) peuvent égale-
ment favoriser 'apparition de corré-
lations statistiques dans les positions
des diffuseurs. La présence de ces
corrélations change sensiblement le
libre parcours moyen de diffusion, et
donc les propriétés photoniques des
matériaux diffusants. Méme
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si ce mécanisme est connu depuis
longtemps, la possibilité de contro-
ler, dans une certaine mesure, la for-
mation d'un désordre corrélé permet
d’imaginer aujourd’hui de nouvelles
approches pour la conception de ma-
tériaux photoniques [1].

En premier lieu, examinons un
exemple concret. Partant d'une so-
lution de collagene moléculaire dans
leau, il est possible de former un ma-
tériau prenant la forme d'un gel dont
les propriétés mécaniques et optiques
sont pilotées par une sous-structure
formée d'un réseau complexe de fi-
brilles de collagéne (voir figure 1, is-
sue des travaux de I'équipe de Nadine
Nassif au Laboratoire de Chimie de
la Matiere Condensée, Sorbonne
Université, College de France, CNRS).
Cette structuration résulte d’'un pro-
cessus d’auto-organisation que nous
ne décrirons pas ici [2]. Le résultat
important pour nous est que le réseau
de fibrilles est désordonné, rendant
le matériau diffusant, blanc et opa-
que pour une épaisseur de quelques
millimetres. Pourtant, au voisinage
d’une concentration particuliére en
collageéne, il apparait une zone de
transparence, visible sur la photogra-
phie au centre de la figure 1. De part
et dautre de cette zone de transpa-
rence, cest-a-dire a plus forte ou plus
basse concentration en collagene, le
matériau est beaucoup plus diffusant,
comme attesté par des mesures du
libre parcours moyen qui chute de
part et dautre de la zone de transpa-
rence. Ce caractere non monotone
du niveau de diffusion lorsque la
concentration en collagene change
montre que 'émergence de transpa-
rence n'est pas un simple effet de dilu-
tion (qui persisterait a concentration
encore plus faible). Elle ne sexplique
que par l'apparition d'une structura-
tion du réseau de fibrilles de colla-
geéne présentant de l'ordre partiel
permettant de réduire la diffusion de
lalumieére au voisinage d'une concen-
tration spécifique en collagéne [2].
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Figure 1. Gauche : matériau formé par l'auto-organisation de fibrilles de collagene dans
l'eau, prenant la forme d’un gel, et transparent pour une concentration critique en collagene
moléculaire initial. La taille de lobjet est de 1 cm. Centre : matériau présentant un gradient
de concentration en collagene. La bande de transparence, autour de la concentration
critique, est indiquée par la fleche. Le libre parcours moyen mesuré dans les différentes
zones montre un accroissement notable dans la zone de transparence. Droite : image TEM
montrant la structure microscopique du réseau de fibrilles de collagéne, et l'organisation
typique a la concentration critique. Adaptée de [2] avec autorisation.

Lorsque cet ordre partiel est modi-
fié ou perdu, le matériau redevient
diffusant. Notons que ce mécanisme
est similaire a celui expliquant la
transparence de la cornée, dont ces
hydrogels de collagene sont un bon
modele artificiel biomimétique.

La structure des hydrogels de colla-
gene discutés ci-dessus est trop com-
plexe pour qu'un lien direct simple
entre le libre parcours moyen de
diffusion et la microstructure puisse
étre établi. Il est cependant pos-
sible d’illustrer I'apparition de trans-
parence sur un modele simplifié.
Considérons un matériau formé de
petits diffuseurs sphériques iden-
tiques distribués aléatoirement dans
une matrice transparente. Lorsque
les positions des diffuseurs sont indé-
pendantes, le libre-parcours moyen
de diffusion suit la loi simple :
1_p6
0 s

avec p la densité volumique de diffu-
seurs (nombre par unité de volume) et
o,la section efficace de diffusion dun
diffuseur individuel. En présence de
désordre corrélé, lexpression du libre
parcours moyen doit étre modifiée.

Elle dépend du facteur de structure
S(g) qui décrit les corrélations sta-
tistiques des positions de deux diffu-
seurs différents, et module l'intensité
diffusée par chaque élément de vo-
lume (voir encadré). En présence de
corrélations du désordre, le libre par-
cours moyen sécrit [3] :

2k,
Pt NCGCECED
& ki,
Ici k, = 21/A ou A est la longueur
d'onde dans le milieu environnant et
F(q) caractérise la diffusion par un
diffuseurisolé ('intégrale de F(q) est
proportionnelle & 6,). A priori, la pré-
sence de corrélations peut conduire
a une diminution ou a une augmen-
tation du libre parcours moyen.
Qualitativement, si S(gq) << 1 pour
q < 2k, on sattend a une augmenta-
tion du libre parcours moyen ¥ par
rapport a un matériau formé des
mémes diffuseurs, a méme densité,
mais positionnés de maniere comple-
tement aléatoire (dans ce cas S(g)=1).
Clest un mécanisme de ce type qui
est responsable de la transparence
des hydrogels de collagene discutés
précédemment. Dans un cas plus
extréme pour lequel S(g) s'annule au
voisinage de g=0, Leffet peut étre tres
spectaculaire. Un désordre corrélé de
ce type est dit hyperuniforme (voir



encadré). Les structures hyperuni-
formes ont eu un intérét croissant ces
derniéres années dans des domaines
allant de la matiere molle a la phy-
sique des ondes [4].

Une illustration de leffet de I'hy-
peruniformité par des simulations nu-
mériques est présentée sur la figure 2,
qui compare la distribution d'intensité
diffusée par une structure totalement
désordonnée (a gauche) et par une
structure hyperuniforme formée des
mémes diffuseurs a méme densité
(au centre). Dans cet exemple, le ma-
tériau désordonné présente un libre
parcours moyen inférieur a son épais-
seur et est donc opaque, avec une forte
intensité réfléchie caractéristique de
la diffusion multiple. En revanche,
pour le matériau hyperuniforme,
Pintensité diffusée est quasi nulle. Le
libre parcours moyen est devenu tres
grand devant Iépaisseur du milieu qui
se comporte alors comme un maté-
riau transparent [5]. Spectralement,
ce phénomeéne s'observe pour les
longueurs d'onde suffisamment
grandes pour que S(q) s'annule dans
le domaine d’intégration de l'expres-
sion de ¢, ci-dessus. Au-dela de la
réduction du niveau de diffusion, les
matériaux hyperuniformes peuvent
également avoir un intérét
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ORDRE PARTIEL ET FACTEUR DE STRUCTURE

Le facteur de structure permet de décrire et de mesurer le niveau d’ordre partiel
d’une structure désordonnée. Pour un systeme de N points, de positions r;, il est
défini comme

sta) = (1%, &)

ou (...) désigne une moyenne statistique sur ’ensemble des réalisations du
désordre (positions des points). Pour un systéme statistiquement isotrope, le
facteur de structure ne dépend que de g = |q| . En développant l’expression, on
verrait apparaitre des termes croisés faisant intervenir deux points différents
et ne s’annulant pas en présence de corrélations. Si les points représentent les
positions des centres diffuseurs d’un matériau, S(q) décrit les interférences entre
les ondes diffusées par deux diffuseurs différents. Pour chaque élément de volume
du matériau, l'intensité diffusée dans une direction k, pour une onde incidente
dans la direction k; est proportionnelle a S(q) calculé pour g=k, - k;. La figure ci-
contre (adaptée de [1], produite par K. Vynck) montre deux distributions de points
présentant un ordre partiel ainsi que
leurs facteurs de structure. A gauche,
l'ordre est a courte portée et le facteur
de structure a une forme similaire a
celui observé pour les molécules d’un
liquide (pour un milieu totalement
désordonné, il serait constant et égal
a un, comme pour les molécules d’un
gaz parfait). A droite, la distribution
de points suit un ordre partiel dit
hyperuniforme, pour lequel le facteur
de structure s’annule au voisinage
de lorigine.
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Figure 2. Simulations numériques de la transparence ou de 'absorption induite par des
corrélations spatiales du désordre (ici dans le cas particulier du désordre hyperuniforme).

grande devant &;, on observe un fort niveau de diffusion, comme indiqué par le diagramme
dediffusion du bas (intensité diffusée en fonction de l'angle d'observation). Centre : dans
un matériau hyperuniforme de méme densité, le niveau de diffusion est fortement réduit.
Le matériau apparait transparent, comme un matériau homogene. Droite : si les diffuseurs
sont absorbants, la réduction de la diffusion favorise 'absorption. La courbe du bas montre
la puissance moyenne absorbée (normalisée par la puissance incidente) lorsque la section

la structure hyperuniforme qui minimise la diffusion. Adaptée de [5] et [6] avec autorisation.

Gauche: dans le cas d’'un matériau formé de diffuseurs identiques non corrélés, et d'épaisseur

efficace d'absorption o, d’un diffuseur individuel augmente. Labsorption est maximisée pour

pour former des absorbeurs peu
denses, constitués de particules
absorbantes distribuées dans une
matrice transparente. En effet, en ré-
duisant la diffusion par le matériau,
on peut maximiser 'absorption. Cette
possibilité est illustrée sur la figure 2
(2 droite), ou 'on compare la puis-
sance moyenne absorbée par un ma-
tériau totalement désordonné (courbe
rouge) et par un matériau hyperuni-
forme formé des mémes particules
a méme densité (courbe bleue). On
observe que la puissance absorbée
peut étre maximisée en utilisant un
désordre corrélé hyperuniforme [6].
Le systeme étant désordonné et non
résonant, cette maximisation s’ob-
serve sur une large bande spectrale et
une grande plage d'angles d'incidence,
rendant le matériau proche d'un corps
noir. Le mécanisme sous-jacent est
relativement simple. En réduisant la
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diffusion, I'hyperuniformité crée un
matériau effectif homogene pour la
lumiére incidente qui, si Iépaisseur

est suffisante, estabsorbée progressi-
vement sans ressortir du milieu.

VERS UNE INGENIERIE

DU DESORDRE

Les matériaux a désordre corrélé,
intermédiaires entre des matériaux
totalement amorphes et des cristaux
photoniques, présentent un grand
potentiel pour le fagonnage de pro-
priétés optiques originales et d priori
robustes aux imperfections. De plus,
la possibilité de générer de lordre
partiel par auto-organisation, qui est
également un sujet d'étude dans le
domaine de la matiere molle, offre
des perspectives pour des procédés
permettant une fabrication a grande
échelle. Au-dela des illustrations
simples présentées ici, de nombreux
phénomeénes sont explorés, comme
lapparition de bandes photoniques
interdites méme en 'absence de pé-
riodicité oulalocalisation dAnderson
[7]. Par ailleurs, certains types dordres
partiels peuvent favoriser ou inhiber
la diffusion a des longueurs dondes
sélectionnées, permettant l'appari-
tion de colorations structurelles en
labsence de pigments absorbants [8].
Pour des études fondamentales ou la
conception de matériaux innovants,
lexploitation du désordre corrélé est
un degré de liberté prometteur qui
reste encore largement a exploiter. @
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