N

N
N

HAL

open science

De ’impact du désordre sur ’apparence visuelle de
surfaces nanostructurées

Kevin Vynck, Gary Fourneau, Romain Pacanowski, Pascal Barla, Philippe

Lalanne

» To cite this version:

Kevin Vynck, Gary Fourneau, Romain Pacanowski, Pascal Barla, Philippe Lalanne.
du désordre sur 'apparence visuelle de surfaces nanostructurées. Photoniques, 2024, 124, pp.34-38.
10.1051/photon /202412434 . hal-04487930v1

HAL Id: hal-04487930
https://hal.science/hal-04487930v1
Submitted on 4 Mar 2024 (v1), last revised 13 Mar 2024 (v2)

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.

Distributed under a Creative Commons Attribution 4.0 International License

De lI'impact


https://hal.science/hal-04487930v1
http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/
http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/
https://hal.archives-ouvertes.fr
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La compréhension des effets visuels créés par des nanostructures
repose aujourd’hui largement sur des concepts acquis en optique
des milieux stratifiés, périodiques et nano-objets résonants, négli-
geant souvent les irrégularités et les imperfections. En combinant
modeéles électromagnétiques et synthese d’images, nous montrons
ici que le désordre structurel est essentiel a ’apparence visuelle
d’un objet et que son ingénierie ouvre de nouvelles possibilités en

termes de conception d’apparence.
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a nature nous offre de
magnifiques apparences
visuelles. Les plus resplen-
dissantes dentre elles, de
Tiridescence des opales et
des ailes de certains papil-
lons aux couleurs vives de certains oi-
seaux et de certains fruits, proviennent
pour la plupart deffets d'interférences
créées par des nanostructures. Ces der-
nieres décennies ont assisté a l'émer-
gence de nouvelles thématiques de
recherche multidisciplinaire, visant
a comprendre lorigine microsco-
pique des effets visuels produits dans
la nature, a reproduire ces effets en
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structurant artificiellement la matiére,
etaen créer de nouveaux. Lapparence
visuelle des milieux nanostructurés est
aujourd’hui un champ de recherche
au spectre applicatif large, allant de
létude fondamentale des interactions
visuelles entre especes biologiques ala
conception de matériaux produisant
des effets visuels inédits.

Dans ce cadre, la préoccupation
principale de la communauté en
photonique a porté sur la capacité de
surfaces nanostructurées a créer une
large palette de couleurs structurelles.
Deux familles de nanostructures pré-
sentent un intérét particulier : (i) les

milieux stratifiés planaires, composés
de matériaux diélectriques ou métal-
liques, isotropes ou anisotropes, et
dont les propriétés optiques reposent
sur des interférences de couches
minces ; et (ii) les métasurfaces, a
savoir, des nano-objets a fort indice
de réfraction arrangés souvent pé-
riodiquement sur un substrat, qui
exploitent en premier lieu les réso-
nances photoniques ou plasmoniques
desnano-objets. Aujourd’hui, la com-
préhension des effets colorés obte-
nus se base essentiellement sur des
concepts qui supposent que les nanos-
tructures sont ordonnées, parfaites.



Le désordre, que l'on caractérise par
des variations aléatoires des para-
metres structurels, est pourtant omni-
présent dansles structures naturelles
et savere essentiel a leur apparence
visuelle a 'échelle macroscopique [1].

Les effets attendus du désordre
sont, d'une part, délargir le pic de ré-
flectance spéculaire et, d'autre part, de
produire une composante diffuse dans
Pintensité réfléchie ou transmise, se
traduisant ainsi par un aspect trouble
oumatdes surfaces. Ce comportement
a été mis en évidence dans le cadre
détudes sur la diffusion des ondes par
des surfaces rugueuses aléatoires [2].
Cependant, peu de travaux se sont
intéressés jusqua présent a l'interac-
tion entre phénomenes cohérents
et désordre dans les nanostructures.
1l s’avere que les outils de modélisa-
tion en photonique sont souvent peu
adaptés a I'étude de structures spa-
tialement étendues et désordonnées.
Ceci est dautant plus regrettable que
lingénierie du désordre a récemment
montré un fort potentiel pour amélio-
rer la fonctionnalité de certains com-
posants photoniques (e.g., 'absorption
de lumiére dans les cellules photovol-
taiques) [3]. La physique des ondes
dans les milieux complexes pourrait
ouvrir de nouvelles perspectives en
conception de lapparence visuelle.

L'apparence visuelle d'un objet est
difficile a quantifier en pratique, car
celle-ci dépend non seulement de la
réponse optique complete (spectrale
et angulaire) du matériau en réflexion
et en transmission, mais également de
laforme macroscopique de Iobjet et de
son environnement [4]. La synthése
d'images, lorsquelle repose sur deslois
physiques de l'interaction lumiere-ma-
tiere, offre la possibilité de prédire
limpact de tel ou tel parametre du ma-
tériau sur l'apparence visuelle dun objet
et détudier comment cette apparence
varie avec lenvironnementlumineux et
les conditions dobservation [5].

Cet article montre, par le biais
dexemples concrets sur des milieux
stratifiés et des métasurfaces, I'impact
du désordre structurel sur l'apparence
visuelle de surfaces nanostructurées.
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Modeéles électromagnétiques et syn-
these d'images sont combinés pour
générer des rendus physico-réalistes
dobjets macroscopiques nanostruc-
turés en surface. La Fig. 1 illustre
I'approche utilisée. La quantité ra-
diométrique permettant de faire le
lien entre les échelles microscopique
et macroscopique est la fonction de
distribution de la réflectivité bidi-
rectionnelle (BRDF), une fonction
multidimensionnelle qui décrit com-
ment une surface redistribue angu-
lairement une puissance incidente
en réflexion. Pour des milieux désor-
donnés, la BRDF est obtenue par une
moyenne statistique de la réponse
électromagnétique du matériau [6].

Les miroirs de Bragg sont des nanos-
tructures qui présentent une mo-
dulation périodique de I'indice de
réfraction dans une direction de

Figure 1. lllustration d’une approche directe pour la prédiction de l'apparence visuelle d’un
objet macroscopique nanostructuré. Le probleme est multi-échelle (la longueur d'onde est
notée A). (a) Un modele électromagnétique est utilisé pour prédire les propriétés optiques
d’une surface nanostructurée en prenant en compte les effets cohérents. (b) Une BRDF
spectrale intégrant ces propriétés cohérentes pour la réflectance de la surface est définie, ()
puis utilisée dans un moteur de rendu spectral simulant le transport lumineux (incohérent)
dans une scene virtuelle contenant l'objet macroscopique d’intérét. (d) L'image de synthese
spectrale est convertie dans l'espace de couleur sSRGB pour visualisation.

l'espace. Cette modulation pério-
dique a pour conséquence douvrir
des bandes interdites photoniques
dans le diagramme de dispersion.
Dans des milieux composés de 2 ma-
tériaux d’indices de réfraction n,
et n, et dépaisseurs d, et d,, ceci se
traduit par une réflectance forte au-
tour de certaines longueurs d'onde
Mg (dites “de Bragg”), données par
mAg = 2(m,d,cosb, + n,d,cosh,),oum €
N*(m=1,2, ...) est l'ordre de la bande
interdite et 0, et 6, sont les angles de
propagation dans les couches par
rapport a la normale. On suppose
généralement que les interfaces sont
parfaitement planes et paralléles
entre elles, mais il est commun dans
lanature que celles-cine le soient pas.
Comme premier cas d’étude, nous
considérons donc un miroir de Bragg
dont la surface possede une rugosité
aléatoire, décrite par une hauteur h qui
fluctue dans le plan [Fig. 2(a)].
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Figure 2. Impact d’une rugosité aléatoire sur lapparence visuelle d’'un miroir de Bragg.
(a) Schéma simplifié de la structure considérée. La rugosité tend a élargir angulairement
le pic de réflexion spéculaire. (b) Rendus prédictifs de l'apparence visuelle d’un objet
sphérique, dont la surface est un miroir de Bragg rugueux de périodes (de périodicité
p=d, +d,) surun substrat absorbant, en fonction du niveau de rugosité a € [0, 1].
Lenvironnement lumineux de l'objet est une scéne extérieure en plein jour par temps
clair (lumiére directive). Les indices de réfraction et épaisseurs des couches sont,
respectivement, n,=1,6 et n,=1,5, d;=93 nmet d,=100 nm pour le Bragg #1 (ligne
duhaut),et n;=1,4et n,=2,0,d,= d,=200 nm pour le Bragg #2 (ligne du bas).

Nous supposons que 'amplitude des
variations de h est trés inférieure a la
distance d’auto-corrélation de h (ap-
proximation des faibles pentes), et que
cette derniére est elle-méme bien plus
grande que lalongueur donde. Leffet
principal d'une telle rugosité est facile
a intuiter : a mesure que l'amplitude
des fluctuations de la normale a la
surface augmente, le pic de réflexion
spéculaire, qui est une fonction 6 de
Dirac en l'absence de toute rugosité,
s’élargit angulairement. Qu'en est-il
donc de l'apparence visuelle de mi-
roirs de Bragg rugueux ?
Faisonsappel ala synthese d'images
pour répondre a cette question. Dans
le cadre de l'approximation des faibles
pentes, localement, les interfaces du
miroir de Bragg restent paralleles
entre elles et les épaisseurs des diffé-
rentes couches invariées ; seule la nor-
male a la surface subit une variation
aléatoire, que l'on distribuera selon
une distribution dite de Trowbridge-
Reitz (GGX) dontla largeur est décrite
par un parameétre de rugosité a € [0,
1]. Dans sa forme la plus élémentaire,
qui néglige les inter-réflexions entre
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différentes parties de la surface ru-
gueuse, la théorie des microfacettes
fournit une expression analytique de
la BRDF [5]

R(k, k) G (k. &) D(k,, k)
4cos6,cosb,

fr (Bragg) (i\(s) i\(l) =

ol R est le terme de réflectance de la
surface plane, G décritun phénomene
dombrage dii ala géométrie et Ddécrit
ladistribution des normales ndelasur-
face rugueuse. k; et k; sont respective-
mentlesvecteurs donde unitaires pour
les ondes incidente et diffusée, voir la
Fig. 1(b), etla dépendance en longueur
donde (ou fréquence) est implicite.
DanslEq. (1), les effets d'interférences
de couches minces sont pris en compte
directement dans la fonction R, qui
peut étre évaluée avec une méthode
matricielle classique. Des images de
syntheses spectrales sont obtenues par
un algorithme Monte Carlo simulant
les trajectoires de rayons lumineux
a chaque longueur donde, puis sont
converties dans l'espace de couleur
SRGB pour visualisation.

Lesrendus sont donnés en Fig. 2(b)
pour un méme objet sphérique placé

dans un environnement lumineux
permettant d’apprécier distincte-
ment les effets d'interférences de
couches minces et l'effet de la ru-
gosité, et ce dans plusieurs cas. On
modélise deux miroirs de Bragg a
faible et fort contraste d'indice de
réfraction, d’épaisseur finie, sur un
substrat absorbant, et pour différents
niveaux de rugosité. Du fait des dif-
férents parametres de structure, les
couleurs structurelles produites par
les miroirs de Bragg sont tres dis-
tinctes et leur variation angulaire
(appréciable en observant les dif-
férentes parties de l'objet courbé)
est loin d'étre triviale. Tout d’abord,
la rugosité produit l'effet de flou at-
tendu ; l'environnement de l'objet
observé en réflexion spéculaire sur
celui-ci est de plus en plus difficile
a percevoir a mesure que la rugosité
augmente. Plus intéressant, la rugo-
sité affecte le nombre de franges de
couleur ainsi que leur saturation,
agissant comme un filtre passe-bas
qui rend la réponse de l'objet moins
sensible a 'angle d'incidence. Nous
montrons ainsi que la rugosité de sur-
face, méme de faible amplitude, aun
impact significatif sur l'apparence vi-
suelle d'un objet et devrait étre pris en
compte dans les études sur le sujet.

Les métasurfaces sont traditionnel-
lement des arrangements planaires
et ordonnés de nano-objets a fort
indice de réfraction. Leurs proprié-
tés optiques reposent souvent sur
les résonances (photoniques, plas-
moniques) de nano-objets indivi-
duels, qui produisent des réponses
généralement piquées spectralement
et angulairement, conduisant ainsi
naturellement a des couleurs struc-
turelles en réflexion et transmis-
sion. Les résonances sont modifiées
par linteraction électromagnétique
entre nano-objets voisins. Dans le
cas de structures périodiques avec
des cellules élémentaires simples
(comptant un ou quelques nano-ob-
jets), des calculs numériques avec des
outils classiques en nanophotonique



(RCWA, FDTD, etc.) peuvent étre me-
nés sans difficulté majeure pour pré-
dire ces mémes spectres.

Le cas densembles désordonnés
de nano-objets résonants dans un mi-
lieu planaire [Fig. 3(a)] est bien plus
difficile a traiter par des simulations
rigoureuses et la réponse optique de
telles surfaces est plus difficile a in-
tuiter en raison du processus de dif-
fusion multiple entre nano-objets [3].
Comme nous le verrons ci-dessous,
unarrangement planaire désordonné
de nano-objets se traduit par I'émer-
gence d'une réponse optique diffuse
significative, au comportement spec-
tral etangulaire tres différent de laré-
ponse observée pour un empilement
de couches minces rugueux.

Le point essentiel pour aborder le
probléme est le développement dun
modele théorique de BRDF pour des
métasurfaces désordonnées. Nous
utilisons ici un modele approché dé-
veloppé dans [7], qui s'avere toutefois
suffisamment précis pour obtenir
une prédiction fiable de 'apparence
visuelle d'objets macroscopiques
nanostructurés. Dans le modéle, I'in-
tensité diffusée par une métasurface
est séparée en deux contributions dis-
tinctes : une contribution spéculaire
avec une réponse angulaire décrite

L’IMPACT DU DESORDRE

par une distribution de Dirac, et une
contribution diffuse avec une réponse
angulaire couvrant 'hémisphére en
réflexion. Cette derniére peut sécrire

A A do-s(l) A A
g e ) = p 22 (i )
A C(f(s i\(l)
xS ki i e
(e, ko) cosf,cosb;

ou pestladensité surfacique de nano-
objets (en pm?), do{/dQ est la sec-
tion efficace différentielle de diffu-
sion d'un nano-objet individuel, S
est le facteur de structure statique,
qui décritl'effet des corrélations spa-
tiales entre paires de nano-objets sur
la diffusion, et C est un facteur lié a
linteraction électromagnétique entre
nano-objets. La force d'un tel modele
approché vient du fait qu’il sépare
explicitement les contributions des
nano-objets individuels (via do{?/dQ)
et d'un désordre possiblement cor-
rélé (via S), facilitant grandement la
compréhension physique.

Des rendus pour le méme objet
sphérique dans le méme environne-
ment sont générés pour des arran-
gements désordonnés de particules
sphériques sur un substrat de verre
absorbant. On considére, en Fig.
3(b), des particules de silicium
(Si) pour deux rayons, r = 60 nm et
r =90 nm, et sans controle de la

corrélation structurelle, et en
Fig. 3(c), des particules d’argent (Ag)
aun rayon fixe mais avec un contrdle
de la corrélation structurelle.

Notons tout d’abord que l'image
de l'environnement observée en ré-
flexion spéculaire est nette, contrai-
rement au cas des miroirs de Bragg
rugueux, en raison du caractere an-
gulairement piqué (distribution de
Dirac) du terme spéculaire. Leffet
principal du désordre est d'ajouter a
la composante spéculaire une com-
posante diffuse, qui se traduit, dans
le cas des métasurfaces de la Fig.
3(b), par une coloration de fond de
I'objet. On observe également que
la couleur de la composante spécu-
laire différe sensiblement de la cou-
leur de la composante diffuse. Cela
est dii au fait que la monocouche de
particules se comporte comme une
couche effective homogene pour la
composante spéculaire, donnant
lieu a des interférences de couches
minces, alors que la composante
diffuse est essentiellement donnée
par la réponse optique d’'une parti-
cule (via do®/dQ). La variation de
la couleur diffuse avec la taille des
particules sexplique par le décalage
en fréquence des résonances (de Mie)
des particules individuelles.
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Pour les métasurfaces de la Fig.
3(c), la résonance (plasmonique)
des particules d’argent est spec-
tralement large. Cela produit une
couleur diffuse grisatre. Toutefois,
un contrdle de la corrélation struc-
turelle a courte portée, obtenue en
définissant une distance minimale de
séparation des particules entre elles,
produit un effet spectaculaire sur la
composante diffuse. D{i aux corréla-
tions structurelles, cette derniere est
fortement diminuée pour des angles
d'observation proches de la direction
spéculaire, et amplifiée a des angles
plus élevés. La position angulaire
de ce lobe de diffusion dépend de
la longueur d'onde, ce qui conduit a
un dégradé « arc-en-ciel » autour du
spéculaire. Plus impressionnant en-
core, la zone sombre entourée d'un
halo diffus coloré suit, sur l'objet, la
position de la source lumineuse en
réflexion spéculaire. Cet effet, pré-
dit théoriquement et démontré ex-
périmentalement dans [7], illustre
parfaitement le potentiel d’'une in-
génierie du désordre pour créer des
apparences visuelles nouvelles.

CONCLUSION

Evaluer I'impact du désordre dans
les surfaces nanostructurées sur
leur apparence visuelle a I'échelle
macroscopique est essentiel tant
pour comprendre la fonctionnalité
des structures photoniques naturelles
dans la faune et la flore que pour ré-
aliser des matériaux produisant de
nouveaux effets visuels. Le rendu
prédictif, basé sur une description
électromagnétique de l'interaction
lumiére-matiére, s'avere étre un outil
précieux pour investiguer cette pro-
blématique. Nous avons présenté ici
de premiers cas détudes montrant Ief-
fet de deux types de désordre distincts
- (i) une rugosité de surface avec une
corrélation latérale tres supérieure a
lalongueur donde et (ii) un ensemble
désordonné de particules résonantes
déposées sur une surface plane avec
un désordre corrélé - sur leur appa-
rence visuelle. Une telle méthodo-
logie pourrait étre développée pour

38 www.photoniques.com I Photoniques 124

traiter d’autres cas de grand intérét
aujourd’hui, tels que les structures dé-
sordonnées corrélées observées chez
certains oiseaux et insectes, ou encore
les matériaux cholestériques a base
de cellulose. Une compréhension so-
lide du lien étroit entre nanostructu-
ration et apparence visuelle pourrait
permettre, a terme, de considérer des
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