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Introduction

Cadre Général

Le moyen infrarouge (MIR) est un domaine spectral relativement peu exploité aujourd’hui du fait
des faibles performances des sources des détecteurs et éventuellement de la rareté de matériaux
commerciaux pour la fabrication de composants optiques. Il présente pourtant un tres grand
potentiel pour des applications d’importance centrale. La spectroscopie MIR est utilisée pour la
détection ou I'analyse de matériaux inconnus sous toutes formes (solide, liquide ou gazeuse). En
effet, une large gamme de molécules absorbe dans le MIR et y présente des raies d’absorption
spécifiques, signature des vibrations intramoléculaires, ce qui permet de les identifier. Ces propriétés
sont largement exploitées dans de nombreux domaines. En astrophysique, les spécialistes
déterminent la composition des étoiles a partir de leur spectre d’émission. La spectroscopie est
largement présente en chimie pour la détermination des composés intermédiaires formés lors d’une
réaction. Les forces de I'ordre et douanes confrontées a des substances inconnues peuvent en
déterminer la nature en mesurant leur absorption, ce qui ne nécessite alors aucun contact et permet
une analyse non destructive.

L'objet de la thése porte sur le développement du premier et pour l'instant I'unique microscope
infrarouge polarimétrique multimodal au monde, et son application pour I'étude de matériaux
divers, organiques et inorganiques d’origine naturelle ou artificielle. La réalisation de la thése a eu
lieu en étroite collaboration avec le personnel de la ligne de lumiére infrarouge SMIS du synchrotron
Soleil. Le microscope a été cong¢u de maniére a pouvoir utiliser comme sources de lumiére le
rayonnement infrarouge synchrotron ou un faisceau laser, éventuellement accordable. Le
microscope a été physiquement développé, et installé permanentent au sein des locaux de la ligne
de lumiere SMIS du synchrotron SOLEIL. A terme, le microscope polarimétrique intégrera I'ensemble
d’instruments de caractérisation et de recherche de la ligne SMIS. Le microscope servira a la
caractérisation d’échantillons qui intéressent la science de matériaux et la biologie. Les cinq aspects
clés qui caractérisent le microscope polarimétrique sont:

i) Large bande spectrale infrarouge et visible : Le systeme a été congu pour pouvoir travailler dans
un domaine spectral large correspondant a I'infrarouge pour des longueurs d’onde comprises entre 2
et 14 um. Accessoirement, et profitant du fait que la plupart de composants optiques qui composent
le microscope ont une réponse optique achromatique, il a été démontré expérimentalement
gu’apres une intervention mineure de la part de l'utilisateur ( substitution des polariseurs adaptés
pour l'infrarouges par des polariseurs travaillant dans le visible), il est aussi possible d’utiliser cet
instrument pour réaliser des mesures polarimétriques dans le domaine visible.

ii) Analyse chimique vibrationnelle : La réponse vibrationnelle de bon nombre de liaisons chimiques
polaires présentes dans la plupart de composés organiques et bon nombre de substances
inorganiques se situe dans le domaine de longueurs d’onde infrarouges comprises entre 6 et 10 um
accessibles au microscope polarimétrique. Cette réponse étant tres caractéristique de la substance
ou du milieu auquel elle appartienne est d’'une grande utilité pour caractériser ou identifier des
matériaux.




iii) Analyse structurelle grdce a la polarimétrie : La capacité du microscope pour caractériser
complétement I'état de polarisation de la lumiere diffusée, transmise ou réfléchie par I'échantillon
est une fonctionnalité qui s’ajoute a la sensibilité chimique d’un microscope infrarouge standard et
permet d’augmenter le niveau d’information qu’il peut étre extrait des échantillons étudiés. En
fontion du type d’échantillon et de leur complexité une analyse phénoménologique des données
polarimétriques peut mener a la détermination de propriétés optiques fondamentales comme la
biréfringence, le dichroisme ou la dépolarisation. Ces trois grandeurs fondamentales sont
intimement liées au dégrée d’ordre et d’orientation de la matiere dans les échantillons pouvant aller
du niveau moléculaire au niveau microscopique. Elles sont utiles pour mettre en exergue la présence
de domaines ordonnées (ou cristallins) dans la matiere et d’en déterminer leur orientation. Dans
I'infrarouge par exemple, le dichroisme linéaire d’origine vibrationnel indique l'orientation des
différentes liaisons chimiques présentes sur les échantillons étudiés par rapport a un repeére
laboratoire fixe. Ainsi cette analyse phénoménologique peut s’avérer utile pour I'analyse
d’échantillons complexes comme par exemple des tissus biologiques. D’une autre part, lorsqu’il est
possible de créer un modele optique d’un échantillon en fonction de parameétres structuraux (par
exemple des épaisseurs de couches minces, rugosité porosité) et optiques comme l'indice de
réfraction ou le coefficient d’absorption, il est tout a fait possible aprés un travail d’ajustement de
données simulées aux mesures, de déterminer la valeur de ces grandeurs qui servent de parametres
aux modeles.

iv) Imagerie chimique multispectrale de haute résolution a la limite de la diffraction : Le fait de
pouvoir utiliser comme détecteur une caméra dotée d'un grand nombre de pixels sensibles a

I'infrarouge couplée a une optique de microscope de précision, permet I'obtention d’images de tres
haute résolution spatiale a la limite de la diffraction classique. Pour les longueurs d’onde infrarouges
considérées ici, cette limite se situe typiquement autour de 3 a 15 um. D’ailleurs, le fait que ces
images puisent étre prises a des longueurs d’onde pour lesquelles les matériaux étudiés présentent
une réponse caractéristique liée a leur composition chimique, permet d’établir une « cartographie
chimique » des échantillons étudiés.

v) La multimodalité : se traduit par le fait que l'instrument permet la possibilité de mettre en ceuvre
différents modes d’imagerie et notamment l'imagerie dans le plan réel objet et I'imagerie dans
I’espace conjugué de Fourier. Le plan réel permet d’'imager la surface des échantillons et apporte une
information résolue spatialement. Le plan de Fourier permet d’'imager la réponse d’une toute petite
zone de I’échantillon résolue angulairement. Ces deux modes d’imagerie bien qu’indépendants sont
complémentaires I'un de I'autre. A part de ces deux modes d’imagerie, la configuration optique du
microscope permet d’implémenter facilement d’autres modes, comme le champ sombre par
exemple. Ces autres modes n’ont pas été explorés dans le cadre de cette thése, mais ils représentent
un champ de possibilités qui seront explorées dans des travaux futurs. L’ensemble de ces modes
d’imagerie, donnent et donneront a l'instrument des caractéristiques trés avancées pour |'obtention
de résultats uniques.

Les applications du microscope multimodal pour I'analyse de matériaux sont multiples et
intéressent différents domaines. Afin de donner un apercu du type de résultats qui peuvent étre
obtenus a l'aide du microscope polarimétrique, le travail ne s’est seulement limité au
développement instrumental, trés intéressant et riche en soi, mais aussi une partie des efforts ont
été consacrées a la réalisation de mesures sur des échantillons concrets afin d’illustrer une partie des
applications potentielles du microscope polarimétrique. un exemple portant sur I'étude de la
réponse polarimétrique de feuilles de vigne de différentes maturités est présenté. Un des résultats
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les plus importants de cette étude a été le fait de mettre en évidence la présence de petits amas de
cristaux d’oxalate de calcium situés a l'intérieur des feuilles de vigne lors de leur développement
grace a l'analyse des images polarimétriques. Une étude approfondie sur la nature chimique des
amas de cristallites, appelées raphides, a été possible grace a I'utilisation des images polarimétriques
infrarouges qui a permis de déterminer I'orientation relative de deux liaisons chimiques différentes
présentes dans la composition chimique de ces cristaux.

Production Scientifique et Technique

Le microscope polarimétrique en soi constitue le résultat technique principal de cette étude. Bien
au-dela des caractéristiques et performances attendues pour un simple démonstrateur ou prototype,
le microscope polarimétrique est un véritable instrument de recherche unique. Comme il a été
signalé un peu plus haut, initialement développé au sein de la ligne de lumiere SMIS du Synchrotron
SOLEIL, le microscope polarimétrique est désormais pleinement opérationnel et fait partie du panel
d’instruments que les utilisateurs de cette ligne de lumiére peuvent utiliser pour mener a bien des
expériences scientifiques et des projets de caractérisation.

L'étape de conception de I'instrument a permis d’établir une configuration optique pour les deux
composants principaux d’un polarimétrique, le générateur d’états de polarisation et I'analyseur
d’états de polarisation, ainsi qu’une méthode de pilotage de ceux-ci tout a fait originelle qui fait
I'objet d’'une demande de brevet. Cette démarche est justifiée par le fait que la configuration et la
méthode de pilotage associée, découvertes au cours de la these, offrent par leur simplicité, des
avantages techniques nets par rapport a des solutions commerciales actuelles. Afin de préserver le
secret lié a l'inventivité et a la nouveauté qu’impose le processus de protection intellectuelle
toujours en cours au moment de la rédaction de ce manuscrit, des détails concernant des éléments
présents dans la demande de dépot de brevet n‘ont pas pu étre discutés ou décrits dans ce
manuscrit. Une fois que la dépo6t de la demande de brevet sera faite, un premier article scientifique
donnant une description du principe théorique et des exemples d’implémentation de la nouvelle
méthode sera soumis a un journal spécialisé a comité de lecture. Un deuxieme article décrivant la
configuration optique et polarimétrique du microscope sera également soumis a un journal a comité
de lecture.

En plus de ces deux publications en perspective, les deux articles suivants, soumis a des journaux a
comité de lecture, ont déja été publiés.

- R. Ossikovski, B. Al Bugami, E. Garcia-Caurel, S. R. Cloude, Polarizer calibration method for
Mueller matrix polarimeters, Appl. Opt. 59 (2020) 10389-10395. DOI: 10.1364/A0.409799.

- B. Al Bugami, Y. Su, C. Rodriguez, A. Lizana, J. Campos, M. Durfort, R. Ossikovski, E. Garcia-
Caurel, Characterization of vine, Vitis vinifera, leaves by Mueller polarimetric microscopy, Thin
Solid Films 764 (2023), 139594. DOI: 10.1016/j.tsf.2022.139594.

J'ai aussi pu réaliser une présentation orale d’une partie de mon travail a une conférence
international

- B. Al Bugami, Y. Su, C. Rodriguez, A. Lizana, J. Campos, M. Durfort, R. Ossikovski, E. Garcia-
Caurel, Characterization of vine, Vitis vinifera, leaves by Mueller polarimetric microscopy in the
visible spectrum, ICSE 9, Beijing, China (2022).



La description des résultats concernant la caractérisation des feuilles de vigne dans le domaine
infrarouge n’a pas été encore publiée ou présentée en conférence, car ceci impliquerait d’une fagon
ou d’une autre, la mise en lumiére de certains éléments qui font partie de la demande de dépo6t de
brevet en cours. Nous comptons publier ces travaux des que cela sera possible.

Organisation du Manuscrit

Le manuscrit est composé en quatre chapitres. Le premier chapitre offre une vue d’ensemble des
concepts fondamentaux sur lesquels se base la polarimétrie, ainsi qu’une description des
décompositions algébriques utilisées comme des «boftes a outils » pour I'analyse des données en
fournissant une interprétation phénoménologique de la réponse optique des échantillons étudiés.

Le deuxieme chapitre est dédié a la description purement instrumentale du microscope
polarimétrique multimodale développé au cours de cette these. Deux aspects centraux sont abordés
en détail dans ce deuxiéme chapitre : i) la conception d’un générateur d’états de polarisation et d’un
analyseur d’états de polarisation servant a réaliser des mesures polarimétriques sur un large
domaine spectral, et, ii) la conception du montage optique qui constitue le microscope qui permet
I’éclairage optimal des échantillons et I'acquisition d’images selon les deux modes d’imagerie
évoqués précédemment. Ce deuxieme chapitre inclut également une description des composants

optiques et dispositifs optoélectroniques utilisés pour le montage du microscope.

Le troisieme chapitre est consacré a la discussion de deux méthodes permettant I'étalonnage
polarimétrique du microscope, ainsi que la description d’une série de tests et de mesures réalisés sur
des échantillons de référence pour mesurer les performances techniques de l'instrument et pour
valider son fonctionnement. Une des méthodes d’étalonnage utilisées est la méthode dite des
valeurs propres. Cette méthode a été développée au laboratoire LPICM de I'Ecole Polytechnique a
Palaiseau par M. E. Compain il y a une vingtaine d’années. La méthode des valeurs propres a été
utilisée tant en interne au laboratoire LPICM comme par bon nombre d’autres groupes pour la
calibration précise de différents types de polarimétres, tant spectroscopiques comme imageurs. La
méthode des valeurs propres est utilisée comme une référence dans ce travail. La deuxiéme
méthode discutée dans le chapitre a été appelée la méthode du polariseur car elle ne requiert
comme référence que la mesure de la réponse optique d’un polariseur orienté a plusieurs angles
azimutaux. Cette méthode a été développée dans le cadre de cette thése et est spécialement
adaptée pour calibrer des polarimétres non conventionnels comme c’est le cas des instruments
utilisés pour réaliser des mesures dans domaines spectraux extrémes (ultraviolet extréme,
infrarouge, térahertz, microondes...) pour lesquels des méthodes de calibration conventionnelles ne
peuvent pas étre implémentés par manque d’échantillons de référence adéquats.

Enfin, le quatrieme chapitre porte sur la description d’une étude réalisée avec le microscope
polarimétrique et elle porte sur la caractérisation de la réponse optique de feuilles de vigne a
différents stades de leur croissance et développement. La caractérisation polarimétrique des feuilles
de vigne a été réalisée dans le domaine visible et dans le domaine infrarouge pour illustrer leur
complémentarité du fait que la réponse optique des matériaux ne dépend pas des mémes
mécanismes. Les images dans le visible ont révélé la présence de petites cristallites a I'intérieur des
feuilles de vigne mais elles ne peuvent rien dire concernant leur composition. D’'un autre c6té, des
images multispectrales dans I'infrarouge ont servi a déterminer la nature chimique des cristallites
ainsi qu’a mesurer 'orientation relative de deux liaisons chimiques présentes dans ce matériau. Cet
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exemple d’application sert a illustrer deux des possibles applications du microscope : i) I'utilité de la
microscopie polarimétrique en botanique pour I'étude de tissus végétaux, et ii) la réalisation de la
cristallographie optique, qui est un complément a la cristallographie classique basée sur la diffraction
de rayons X ou de neutrons. La cristallographie optique permet d’identifier différents liaisons
chimiques présentes dans les échantillons étudiés, déterminer leur orientation relative et contribuer
aussi a connaitre la structure tridimensionnelle de cristaux, polymeres et autres molécules
ordonnées. Les deux techniques de choix qui sont employés actuellement pour réaliser la
cristallographie optique sont la spectroscopie de Fourier polarisée et la spectroscopie Raman aussi
polarisée. La polarimétrie spectroscopique ou multispectrale de Mueller est une forme généralisée
de la spectroscopie polarisée traditionnelle, et a ce titre elle peut étre pour la caractérisation de
matériaux complétement ou partiellement cristallisés.






Chapitre I. Concepts Fondamentaux en
Polarimétrie

Introduction

Ce premier chapitre est dédié a offrir une révision de quelques concepts fondamentaux relatifs a la
polarimétrie sur lesquels sont basés les formalismes, les modeles mathématiques et l'interprétation
des données qui sera décrite et discutée dans les chapitres successifs de ce manuscrit. Loin d’étre
exhaustif, les contenus de ce chapitre revisitent le concept de lumiére polarisée et sa représentation
mathématique par le formalisme de Stokes. Les grandeurs physiques fondamentales auxquelles
s'intéresse la polarimétrie, diattenuation, retard et dépolarisation sont discutés a I'aide du
formalisme mathématique de Stokes. L'information contenue dans les mesures polarimétriques est
parfois difficile d’interpréter d’'une facon directe. Pour cette raison il est nécessaire de réaliser un
traitement des grandeurs mesurées afin de les simplifier et de rendre plus facile I'interprétation
physique. Divers protocoles de traitement de données polarimétriques nommées décompositions
matricielles ont été développés et discutés dans la littérature. Ce chapitre discute en détail la
décomposition matricielle appelée logarithmique ou différentielle, car elle est spécialement bien
adaptée pour traiter des données issues des mesures en transmission, et c’est cette décomposition
qui a été utilisé préférentiellement pour traiter des données discutés en différents endroits du
manuscrit.

Mean and Instataneous E Field. DoP =1 Mean and Instataneous E Field. DoP =0.75 Mean and Instataneous E Field. DoP =0.5

s
LA el

05

Figure I.1. Lumiére totalement polarisée (gauche) et lumiére partiellement polarisée avec des dégrées de
polarisation différente (centre) et (droite). Les points représentent des « locus » du champ électromagnétique
pris a des instants donnés, et les lignes noires représentent la moyenne sur plusieurs périodes de la position des
« locus » du champ électromagnétique respectifs.

Lorsque les électrons d'une source lumineuse gagnent de |'énergie, le phénomene produit par la
libération d'énergie est appelé lumiere, et c'est une onde électromagnétique transversale. Une onde
transversale a la propriété de vibrer sur un plan perpendiculaire a sa direction de propagation. Si les
champs électriques et magnétiques associés a une onde lumineuse vibrent d’'une fagon stationnaire
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dans le temps, ceux-ci décrivent une trajectoire déterministe au four et a mesure que 'onde se
propage. La forme de cette trajectoire (circulaire, sinusoidale, elliptique) détermine I'état de
polarisation de cette onde. Dans ce cas, on dit que I'onde lumineuse est polarisée, ou a proprement
parler, d'une lumiére entierement polarisée. La lumiére naturelle émise par le soleil ou bien par une
source incandescente, est faite d’ondes dont les champs électrique et magnétique associés vibrent
dans toutes les directions, ceci qui résulte en une absence de polarisation nette, c’est qu’on appelle
une lumiéere non polarisée. Une lumiére partiellement polarisée est formée lorsque des ondes de
polarisations différentes se mélangent d’'une fagon incohérente. Les champs électriques et
magnétiques résultants décrivent une trajectoire qui est aléatoire sur une instante donnée mais
déterministe si on prend la moyenne sur une succession de périodes. Ce type de lumiére est dite
partiellement polarisé. Le dégrée de polarisation de cette lumiére se situe entre celui de la lumiére
complétement polarisée et celui de la lumiére non polarisée. L'état de polarisation de la lumiere peut
étre contrélé par des éléments optiques spéciaux tels que les polariseurs ou les retardateurs.

I.1. Polarisation des Ondes Lumineuses

Toute onde électromagnétique qui se propage est constituée d'un champ éIectriqueEet d'un
champ magnétique B perpendiculaires I'un par rapport a I'autre. Etant une onde transvese, les deux
champs, E et B sont tous les deux perpendiculaires a la direction de propagation présentée par un

vecteur k appelé vecteur d’onde (voir figure 1.2).

Figure 1.2. Onde électromagnétique avec un champ magnétique B etun champ électrique E perpendiculaire
I’'un par rapport I'autre.

En libre espace, on décrira le champ électromagnétique associé au faisceau de radiation par le

champ électrique E perpendiculaire a la direction de propagation, le champ magnétique peut étre
déterminé a partir du champ électrique.

Dans cette étude, on s’intéresse a la polarisation, qui décrit le comportement vectoriel de la
radiation, et la fagcon par laquelle évolue son champ électrique associé en un point donné de
I’espace. Pour une onde non polarisée, qui représente généralement la radiation électromagnétique

naturelle, le champ E tourne autour de I'axe de propagation du faisceau de fagon aléatoire au cours
du temps. Par contre, le champ électrique d’une onde polarisée suit une trajectoire définie et
périodique. La réponse optique d’un milieu physique est sensible a I'état de polarisation de la
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lumiere incidente, raison pour laquelle il est intéressant d’utiliser la polarisation comme moyen
d’obtenir des informations enrichies, impossibles d’obtenir avec d’autres moyens.

Afin d’expliquer la polarisation de maniére simple, et puisque toute onde peut étre décomposée
par transformé de Fourrier en un nombre infini d’ondes planes, la description de la polarisation sera
limitée au cas d’une onde plane monochromatique transverse. L'onde sera décrite dans un espace
caractérisé par le repére orthonormé (Ox, Oy, Oz). Une onde plane d’amplitude A, se propageant
dans un milieu particulier, peut s’écrire par :

E(@0=4; cos(wt - k.7 + &) (1.1)

. , , . > , 2
Aveci=x,youz A : cest un terme d’'amplitude, (k):est le vecteur d’onde tel que |k| = }LL”, (n)
0
est I'indice de réfraction du milieu dans la direction de propagation de I'onde, A, est la longueur
. . , 2 . N
d’onde dans le vide, (w) est la pulsation de I'onde tel que w = ﬁ; (c) est la vitesse de la lumiere
Lo

dans le vide. §; : c’est un terme de phase initiale, qui en générale ne sera pas prise en compte.
Puisque I'onde est transverse et se propage suivant 0,, donc on en déduit :
E(zt) = Ex(zt) X+ E,(2,8) J k#i=k.z
E.(z,t) = Aycos(w.t —k.z + &) (1.2)
E,(z,t) = A, cos(a). t—k.z + 6§, )
E,(t) =0

D’olen éliminant le terme temporel, nous retrouvons I'équation d’une ellipse pour les
composantes de champ électrique :
2 2
E E 2ELE .
(—") +(-2) —(==2)cosA=sin’A (1.3)

Ay Ay AxAy
ou A= 4, — &, Cette équation montre que I'extrémité du vecteur champ électrique décrit une
ellipse qui est I'état de polarisation le plus général. La figure 1.2 représente la trajectoire suivie par
I’extrémité du champ électrique associée a un faisceau de radiation polarisé elliptiquement lors de sa
propagation dans un milieu déterminé.

Y

8 2

C o
T
><I'I'I

Figure 1.3. Ellipse de polarisation orientée arbitrairement montrant les angles représentant son azimut, Y, et
son ellipticité x. Les composantes du champ électrique E, et E, selon un repére orthogonal canonique et les
composantes E, et E, selon un repére orthogonal paralléle aux axes de I’ellipse sont également représentées.
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L’état de polarisation elliptique est entierement défini si nous déterminons les parametres de
I’ellipse donnée par I'expression (1.3) et représentée dans (la figure 1.3). Lesquels sont : les demi-axes

majeur et mineur a et b respectivement. L'ellipticité, I'angle y (—% <y < %) défini par la relation

X = tan(%) I'azimut, I'angle (0 < ¥ < m).

Ces paramétres peuvent étre déduit des amplitudes A, et, A,, selon les relations trigonométriques

suivantes :
24,4 . 2444y .
tan2y = ——%cosA , sin2y = ——%sinA (1.4)
AZ- 42 A2+ A2

Le sens de rotation suivi par le vecteur champ électrique E dépend de signe de I'angle de phase A,
siA € [0, 7], le sens de rotation est dit gauche (ou un état de polarisation elliptique gauche), sinon
le sens de rotation est dit droite (ou un état de polarisation elliptique droite). En fonction des valeurs
relatives des amplitudes A, et A, des composantes orthogonales du champ électriques Ey et E,, ou
la valeur du déphasage A, I'ellipse peut apparaitre sous la forme d’un cercle ou d’'un segment de
droite conduisant a des états de polarisation particuliers. Parmi ces états il y en a deux qui sont tres

utilisés :
1) la polarisation linéaire ol (A = 2km ou A = 2km + 7 ) pour laquelle I'équation (1.3) se
A
réduit sous la forme d’équation d’une droite (E, = + A—y E,), les signes indiquent que les deux
X

composantes perpendiculaire E, et E,, sont soit en phase pour le signe (+) ou en opposition de phase
pour le signe (-), d’ailleurs cet état de polarisation linéaire est communément appelée polarisation
horizontale ou verticale par référence au repéere du laboratoire.

2) la polarisation circulaire ou (A = g oul = ?”) et Ay = Ay, = q, ainsi I'équation (1.3)
s’écrit sous la forme (E2 + EJZ, = +a) et le signe + dépend aussi de sens de rotation sur le cercle si

T . . . . . . e . . 3
A= 5 hous avons un état de polarisation circulaire gauche et le signe est positif, tandis que si A = >

c’est une polarisation circulaire droite et le signe est négatif.

I.1.1. Formalisme Mathématique

La lumiere polarisée et son interaction avec la matiere peuvent étre décrites en utilisant différents
formalismes mathématiques tels que le calcul de Jones [1] ou le formalisme de Mueller-Stokes, aussi
appelée formalisme de Stokes, [2,3]. Chaque formalisme présente ses caractéristiques particuliéres
et son cadre d'applicabilité. Le formalisme de Stokes-Mueller est le mieux adapté a l'analyse
biologique des tissus pour deux raisons principales. Premiérement, le formalisme de Stokes est basé
sur des quantités observables, dont les principales grandeurs proviennent de combinaisons de
différentes mesures d'intensité, et cela se traduit par une mise en ceuvre expérimentale plus facile.
Deuxiemement, la plupart des échantillons biologiques sont des matériaux hautement dépolarisants
et le formalisme de Stokes s’applique non seulement pour représenter une lumiére totalement
polarisée, comme le fait le calcul de Jones [4], mais aussi celui-ci peut étre utilisé pour décrire des
états de lumiére partiellement ou non polarisés.
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1.1.1.1. Le Formalisme de Stokes

Sir Gorge Gabriel Stokes établit en 1852, un formalisme permettant de un état de polarisation de la
lumiere arbitraire avec seulement quatre parameétres appelés les parametres de Stokes. Ces
parametres sont utilisés couramment sont basés sur une quantité mesurable et observable qui est
I'intensité de la lumiére. Stokes a recouru a ces parametres par une définition expérimentale selon
laquelle la lumiére non polarisée est une lumiére dont l'intensité n'est pas affectée lorsqu'un
polariseur est tourné ou par la présence d'un retardateur de toute valeur de retard. A des fréquences
optiques correspondant au domaine infrarouge et visible, I'amplitude du champ optique ne peut pas
étre mesurée, cependant la quantité qui peut étre observée est l'intensité, qui est dérivée en
prenant une moyenne temporelle du carré de I'amplitude [5]. Ce mode de représentation, développé
par Stokes, permet de caractériser complétement I'état de polarisation en estimant a la fois la
composante polarisée et non polarisée de cette derniére. Les quatre parametres de Stokes peuvent
étre considérés comme les composantes d’un vecteur de dimension 4x1, S, défini comme :

S = — Iy =gy

S oo + Igge
° { | 1

Iyse — I35
In—1, J

Tel que S, est associée avec l'intensité totale du faisceau. S; indique la différence entre I'intensité
transmise par un polariseur linéaire orienté selon I'axe x, (/o)) horizontale et I'intensité transmise par
un polariseur linéaire orienté selon I'axe y (Io,°) verticale. S;indique la différence entre l'intensité
transmise par un polariseur linéaire a (I45) (diagonale) et un autre orienté a 135° (I135) (anti-
diagonale). S5, indique la différence entre I'intensité transmise par un polariseur circulaire droite (Ig)
et un polariseur circulaire gauche I; tel que R et L, indiquent respectivement droite (right) et gauche
(left). Dans le cas ol les mesures de ces six intensités sont égales, ceci correspond a une lumiere non
polarisée (complétement dépolarisée).

Ces parametres de Stokes Sy, S;, S5, S; peuvent étre reliées par une relation important [5,6] :
SE>SE+S2+52 (1.6)

L'égalité dans I'équation précédente correspond pour une lumiere totalement polarisée, tandis que
I'inégalité est correspond a tout état partiellement polarisé. Le cas tout a fait courant d’une lumiere
non polarisée est représenté par: S? = S2 = S2 = 0etSZ > 0.

Un parameétre tres utile est le degré de polarisation (DOP) de la lumiere qui peut étre exprimé selon

|s2+52+52
DOP = ———

0

la relation suivante :

(1.7)

Si le DOP est égal a 1, la lumiére est totalement polarisée, alors qu'elle est partiellement polarisée
si 0 < DOP < 1. Enfin, il est totalement non polarisé si DOP = 0.
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1.1.1.2. La Sphere de Poincaré

Les états de polarisation peuvent étre représentés graphiquement dans un espace a trois
dimensions. L'ensemble des vecteurs de Stokes qui représente des états de polarisation
physiquement réalisables ont trois composantes indépendantes : S1, S2 et S3, l'intensité So étant
constante. Si on assimile ces trois composantes indépendantes aux directions X, Y et Z d’un espace
tridimensionnel, il est facile de montrer que les vecteurs directeurs résultants correspondant a
I'ensemble des états complémentéerent polarisées forment une sphére de rayon So. Lorsqu’on
travaille dans un espace ou l'intensité So est normalisée, la sphere telle que montrée sur la figure 1.4
a un rayon unité et recoit le nom de Sphéere de Poincaré. Un état de polarisation partiellement
polarisée se trouvera représenté par un point a I'intérieur de la sphére de Poincaré a une distance du
centre comprise entre 0 et 1 égale a son DOP. Ainsi, I'état de lumiére correspondant a un état
complétement dépolarisé se trouve au centre de la sphére de Poincaré. Les poles sud et nord de la
sphére de Poincaré représentent un état de polarisation circulaire droite et a gauche respectivement.
Les points situés sur I'équateur correspondent a des états de polarisation linéaires. Un point H choisi
arbitrairement sur I'équateur désigne une polarisation linéaire horizontale. L'axe qui passe par le
centre de la sphére et le point H correspond a la composante S; du vecteur de Stokes. Deux états de
polarisation orthogonaux sont représentés par deux points diamétralement opposés. Ainsi le point V
représente un état de polarisation linéaire verticale. Un point, Ip, arbitraire sur la surface de la
sphére de Poincaré est caractérisé par les coordonnés sphériques (21) et (2y) avec -180° < 2y <
180° et - 90° <2y < 90° (DOP=1). Les anglesy ety utilisés ici pour définir les coordonnées
sphériques, sont les mémes que ceux utilisés sur I'ellipse de polarisation pour définir I'azimut et
I'ellipticité respectivement. Dans la figure 1.4 'ellipse de polarisation est représentée a nouveau a
c6té de la sphére de Poincaré pour mettre en évidence I'équivalence qui existe entre ces deux
représentations de la lumiére polarisée. Par convention, la coordonnée sphérique azimutale sur la
sphére de Poincaré est positive partant en direction contraire au sens de la montre depuis I'axe S; ou
se trouve la polarisation linaire H. La coordonnée sphérique polaire est définie positive en partant en
direction contraire au sens de la montre vers le pole nord a partir de I’équateur de la sphere.

A

N
<
Jm

Figure 1.4. A droite, ellipse de polarisation montrant les angles représentant son azimut, 1, et son ellipticité,
X- A gauche, sphére de Poincaré, avec les axes S;, S, et S, ainsi que les coordonnées sphériques azimutale et
polaire déterminées par I'azimut, P, et d’ellipticité, . Les états linéaires horizontal, H, et vertical, V, sont aussi
représentés.
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Ainsi le vecteur de Stockes d’un état de polarisation arbitraire d’un faisceau lumineux peut étre
exprimée en fonction de son DOP, son azimut, 1, et son ellipticité, x:

So 1
cos 2x cos 2
S = S,.DOP X _ v (1.8)
S, cos 2y sin 2y
S3 sin 2x

1.2. La Matrice de Mueller

C'est dans les années 1948 que Mueller a utilisé le formalisme de Stokes pour décrire la
modification apportée par un systéme optique sur un vecteur de Stokes incident sous la forme d’une
matrice 4x4 appelée matrice de Mueller M [3] :

Sout =M Sin (1.9)

Sout €t Sin sont les vecteurs de Stokes présentant respectivement I'état de la polarisation de la
lumiere a la sortie et a I'entrée du systéme optique. La matrice qui représente la transformation de la
polarisation du faisceau produite au cours du processus d'interaction avec systeme optique traversé,
s’appelle matrice de Mueller, M, et est généralement exprimée comme :

mi1 Mz My3z Miy
Mp1 My Maz Mpy
M = (1.10)
M3zq1 M3y M3z M3y
My1 My Myz Myy

Cette matrice M tient son importance aussi de pouvoir décrire les échantillons dépolarisantes ou
inhomogenes, Il convient de noter que M ne dépend pas seulement des caractéristiques du
matériau, mais également de la longueur d'onde, de la direction du faisceau incident et de la
direction de sortie du faisceau [5,7,8]. Expérimentalement afin de relier directement différentes
matrices de Mueller avec les propriétés du matériau et ses structures physiques, la longueur d'onde,
la direction incidente et la direction de sortie du faisceau sont généralement fixées. Dans ce cas, les
matériaux peuvent étre différenciés et classés en fonction de leur comportement polarimétrique. Ce
comportement peut étre décrit comme la combinaison de trois propriétés polarimétriques: la
diatténuation-polarisation (dichroisme), le retard (biréfringence) et la dépolarisation.

Généralement pour vérifier que la matrice de Mueller soit physiquement réalisable, certains
criteres doivent étre satisfaits. Tout d’abord, il doit produire a la sortie un vecteur de Stokes dont le
(DOP) satisfait la condition inférieure ou égale a 1. Deuxiémement, la condition suivante doit étre
satisfaite pour un systéme passif [9]

tr(MM") = ¥}, ,mf <4m}y (1.11)
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Ou tr signifie la trace d’'une matrice et I'expoant, t, indique la transposition d’'une matrice. En outre,
la condition suivante doit également étre satisfaite en méme temps que les deux conditions
précédentes :

|mi;| < my, (1.12)

For i, j =1, ... ,4. Cela signifie qu'aucun élément de la matrice de Mueller ne peut étre plus grand
gue my;. La matrice de Mueller est essentiellement une fonction de transfert linéaire, Ainsi La
matrice de Mueller d’'un systeme optique s’obtient simplement par multiplication matricielle des
matrices de Mueller de ses constituants :

M=Mn.Mn_1 Mz.Ml (11)

Un des intéréts de la représentation vectorielle de la polarisation est qu’elle permet de représenter
tout élément optique par des matrices de Mueller, qui transforment les vecteurs de Stokes. Les
vecteurs de Stokes sont orientés suivant un repére d’entrée et un repére de sortie par rapport a la
matrice de Mueller de I'échantillon (ou du systeme optique). On choisit de se référer par rapport au
plan d’incidence de I'échantillon. Toute autre orientation se déduit par I'intermédiaire d’'une matrice
de rotation R(8) :

1 0 0 0
RO=[y Sin2o con26 0 .14
0 0 0 1
Tel que & est I'angle par rapport le plan d’incidence et par I'équation suivante :
M(6) = R(—6) M R(6) (1.15)

Ou M représente la matrice de Mueller de I’échantillon dans son axe propre.

I.3. Les Propriétés Polarimétriques Fondamentales

D'une maniere générale, la réponse polarimétrique d'un échantillon donné décrit comment la
polarisation de la lumiere incidente est modifiée en raison de l'interaction avec I'échantillon. Pour
analyser cette modification qu'elle pourrait se produire par différents instruments optiques et tissus
biologiques, il est donc nécessaire de décrire les différents effets qui peuvent modifier la
polarisation. Les trois principaux effets (ou modifications) sont le retard de phase, la diatténuation et
la dépolarisation.

I.3.1. Retard et Biréfringence

Un milieu biréfringent a un indice de réfraction n différent selon I'état de polarisation et la
direction de propagation de la lumiére. Cette différence introduit ce qu'on appelle la phase retard
entre deux états de polarisation orthogonaux.
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L'effet de retard de phase le plus courant est le retard de phase linéaire, qui est généralement
associé a un matériau cristallin uniaxial. Ce matériau a un seul axe appelé axe optique qui détermine
I'anisotropie de I'échantillon. La direction de la propagation de la lumiéere joue un réle essentiel. Si la
lumiére se propage parallélement a I'axe optique (axe optique // k), la polarisation de la lumiére n'est
pas modifiée et le faisceau subit un indice de réfraction ng, dit ordinaire. Cependant, si I'axe optique
est perpendiculaire a la direction de propagation alors la composante du champ électrique aligné
avec l'axe optique subira un indice de réfraction différent n,, dit extraordinaire. Le faisceau subira au
total un retard de phase §; défini comme [10] :

§ == Anl (1.16)

Ou An = n, - ny est la biréfringence et [ est la distance parcouru dans le matériau. Les deux axes
differents sont appelees axe rapide et lent en fonction de I'indice de réfraction est le plus élevé. Si n.
< ng alors I'axe extraordinaire est |'axe rapide car la lumiere se propagera plus rapidement a travers
elle en raison de l'indice de réfraction inférieur, et d’apres I'equation (1.16), nous constatons que
plus l'epaisseur [ du materiau est élevée, plus le retard est important. La figure 1.5 presnte
schématiquement l'effet du retard linéaire sur les composantes ortogonales d'une onde
électromagnétique.

Il est a signeler que la biréfringence dépend de la longueur d'onde et du matériau avec lequel le
retardateur est fabriquee, ainsi il est si impotant de tenir en compte le type du materiau utilisee pour
concevoir les lames des parties polarimetrique surtout dans le cas d’une application de large
domaine spectrale comme le notre dans ce projet de these. De nombreux matériaux et cristaux
présentent une biréfringence, comme par exemple le quartz et la calcite. Lorsqu'un cristal n'a pas de
propriété directionnelle spécifique, la structure cristalline est appelée matériau isotrope tel qu'une
structure cubique (comme par exemple NaCl).

A
J},_,» Mg
gl
|

Figure I.5. Représentation schématique de I’action d’un retardateur sur deux composantes perpendiculaires
d’une onde électromagnétique.

La matrice de Mueller d’un retardateur linéaire orientée selon un angle 8 et un dephasage 6; est :
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1 0 0 0

0 cos?26 + sin?26 cosd, sin26cos26 (1 — cosé;) —sin26siné;
0 sin26 cos26 (1 —cosd;) sin?26 + cos?26 coss, cos20sind;
0 sin26 sin §; —c0s20 sin 6, cosé;

Ms,(8,6;) = (1.17)

Le tableau 2 regroupe quelques exemples de matrices de Mueller courantes de retardateurs

linéaires :
Une lame demi-onde Une lame quart Un retardateur linéaire de Un retardateur linéaire de
orientée a 0° d’onde orientée a 0° retard J, orientée a 0° retard J, orientée a 45°
10 0 0 10 0 O 10 1 0 0 0
01 0 O 01 0 O 01 0 cosé; 0 —sind;
00 -1 0 00 0 1 OOCOS(Slsm(Sl 0o 0 1 0
00 0 -1 00 -10 0 0 —sind; cosd; 0 siné; 0 cosd;

Tableau 2. Matrices de Mueller courantes de retardateurs linéaires.

L’'orientation d’un retardateur linéaire peut étre déterminée expérimentalement de la matrice de
Mueller mesurée via la relation suivante :

0 = arctan <—1 * ( Mstza )) (1.18)
Msi34
Une fois 8 est déterminée, nous pouvons calculer le retard via la relation suivante :
8, = arctan <( M‘”“ )/cos(29)> (1.19)
Un retardateur idéal pourrait généralement étre exprimé comme :
1 ot
Mg = [ 0 ] (1.20)
0 mpg

Tel que 0 désigne un vecteur zéro 3x1. mg est une sous-matrice 3x3 définie comme [14] :

3
Mp(ijy = 6;jCOSR + a; aj (1 —cosR) + 2 €ijk Ak SIN R i,j =123
k=1

Le €;j est le signe de permutation Levi-Civita et le §;; représente le delta de Kronecker.

R est le retard scalaire. R est la norme associée au vecteur de retard défini comme :

a1 On
R=R|az| = |64s (1.212)
as Oc
Tel que les a4, a, et a3 sont defini comme :
a; = ! (Mpas — Mg32) a; = ! (Mmg31 — Mp13) as = ! (Mg1z — Mpaq)
2sinR 2sinR 2 si
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I.3.1. Diatténuation et Dichroisme

La diattenuation est I'effet que les états orthogonaux de la lumiere polarisée sont absorbée en
différentes quantités par un milieu indiqué par les facteurs d'amplitude p; et p,. Un tel milieu est
appelé diatténuateur s'il ne présente que de la diatténuation et aucun autre effet polarimétrique. La
diattenuation est le plus souvent associée aux polariseurs mais peut également se produire lors de la
réflexion d'une interface ou par diffusion de particules. La diatténuation, D, est définie comme
[5,7,10] :

2 2
pi—p Tmax— Tmi

D= ; i — Tmax— Tmin (1.22)
pit D2 Tmax+ Tmin

OU p? = Tpqy st I'état polarisé orthogonal d'intensité maximale et p7 = Ty, étant I'état
d'intensité la plus faible. Si D = 1, c'est-a-dire T),i, = O, I'atténuation d'un état est parfaitement
éliminée, ce qui polarise completement linéairement le faisceau. Un tel milieu est appelé polariseur
parfait ou, plus brievement, polariseur. Entre 0 < D < 1 le composant est appelé polariseur partiel. Si
D = 0 alors le composant absorbe la lumiére de maniére égale pour les deux états de lumiere
polarisée et le composant est appelé un filtre de densité neutre. Le cas particulier de la diatténuation
linéaire illustré schématiquement sur la figure 1.6, est associé a une atténuation différente de deux
états de polarisation linéaires orthogonaux.

—

S

1|'__

out

Az

Figure 1.6. Représentation schématique de I’action d’un diatténuateur linéaire sur deux composantes
perpendiculaires d’une onde électromagnétique.

La matrice de Mueller générale d’un polariseur orientée a un angle 6 :

1 cos 2y cos 260 cos 2y sin 26 0
_1|cos2ycos26 cos?26 + sin2ysin®26 (1 — sin2y)sin26 cos26 0
P 2|cos2ysin26 (1 - sin2y)sin26 cos26 sin®26 + sin 2y cos? 26 0
0 0 0 sin 2y

(1.23)
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En (1.23), On note que y = 0°, 45°, et 90° correspondent a un polariseur horizontal linéaire, un
filtre a densité neutre et un polariseur vertical linéaire, respectivement. Le tableau 3, montre
guelques matrices de Mueller courantes :

Polariseur linéaire idéal orienté a 0° Polariseur linéaire idéal orienté a 90° Polariseur linéaire idéal orienté a 45°

1100 1 =100 1010
I11100 11-1 1 00 1loooo
2°[0 000 2’0 0 00 2'[1 010
0000 0 0 00 0000

Tableau 3 : Matrices de Mueller courantes de diatténuateurs linéaires.

En (1.24), Nous déduisons de la matrice (1.23) une relation pratique pour ['utilisation
expérimentale dans le calcul de I'angle de I'orientation du polariseur (8) :

0 = (arctan (Z’m)) /2 (1.24)

p12

La matrice de Mueller d'un diatténuateur idéal My peut étre définie comme :

1 Dt
M, = T[_> D ] (1.25)
D mp
Tel que T montre la transmittance totale ou la réflectivité de I'échantillon lorsque la lumiére

incidente est parfaitement dépolarisée. Et D est le vecteur de diatténuation tel que:

. Mp12 a
D= — Mpiz| =D [b] (1.26)
D11 mD14 c
Et ol mp est une sous-matrice 3x3 :
a
mD=v1—D2*13+(1—V1—D2)*[b] [a b c] (1.27)
c
Il est possible d'extraire les différents types de parameétres de diatténuation de D défini comme :
Dy
D = |Dys (1.28)
D,

Ou Dy, D45 et D, sont les diatténuations a orientation différente et d'état polarisé. Dy et D45 sont
des diatténuations linéaires entre les états linéaires orientés a 0° et 90°, 45° et 135°
respectivement. D, est la diatténuation entre la lumiere polarisée circulaire gauche et droite. Ces
parametres peuvent étre dérivés de la facon suivante :

Ty—Ty My

_ _ Tys — T13s M3
Ty+ Ty My’

_ _ Tpre — Toe  Myg
Tys + Tizs Mgy’

c= = )
Tpe + Toe My

Dy Dys D

A partir de 5, la diatténuation scalaire D peut étre extraite sous la forme :
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D = \/D,% + D2 + D2 (1.29)

Généralement, si la premiére ligne et la premiere colonne de la matrice de Mueller sont différentes
de zéro, une diatténuation est probablement présente dans I'échantillon.

1.3.3. Polarizance

La polarizance est la capacité a transformer la lumiere non polarisée en lumiére polarisée. En
d'autres termes, La polarizance augmente le DOP d'une lumiere incidente non polarisée ou
partiellement polarisée. Lorsque la lumiére incidente non polarisée traverse I'échantillon, le vecteur
de Stokes est exprimé comme ci-dessous,

= (1.30)

La polarizance scalaire, P, peut étre décrite avec le DOP du vecteur de Stokes de sortie comme ci-
dessous,

1
P =-—MF + M3, + M, (1.31)

Ensuite, le vecteur de polarizance, P, peut étre exprimé comme ci-dessous,

1 M21
11 M4_1

En général, le vecteur de diatténuation, D, et le vecteur de polarizance, P, sont égaux lorsque le
systeme est homogene. Cependant, lorsque le systeme est inhomogene, les D et P ne le sont pas.

1.3.4. Dépolarisation

La dépolarisation est une propriété liée a la transformation de la lumiere polarisée en lumiere
complétement non polarisée ou en lumiére partiellement polarisée. Les dépolariseurs purs ne
laissent aucun état de polarisation invariant. lls font des états parfaitement dépolarisés avec une
diminution du DOP défini dans (Equation 1.7). Pour les états totalement polarisés, DOP devient 1 et
DOP devient 0 pour une lumiere complétement non polarisée. Par conséquent, le DOP est compris
entre 0 et 1 pour une lumiére partiellement polarisée. Ainsi aprés avoir passé une lumiere
elliptiquement polarisée via le dépolariseur, le mouvement du champ électrique est altéré et le
mouvement ne plus décrit une ellipse parfaitement définit comme le montre la figure 1.7.
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De multiples facteurs peuvent créer une dépolarisation, une fluctuation temporelle ou spatiale,
une variation spectrale, ou une diffusion (Scattering) par des particules [5-7]. La dépolarisation
temporelle se produit lorsque I'état de polarisation fluctue dans le temps beaucoup plus rapidement
que le temps d'intégration du détecteur. Les fluctuations temporelles seront donc moyennées
ensemble, ce qui signifie que les intensités mesurées a différentes polarisations auront la méme
valeur. Par conséquent, le DOP est réduit.

En ce qui concerne la dépolarisation spatiale, il s'agit de la dépolarisation liée a la taille du
récepteur qu’il soit le détecteur ou la composante de base le pixel, en réduisant la taille de récepteur
nous arrivons a réduire ce type de dépolarisation.

Yy

F Y

Figure 1.7. Représentation schématique de I’action d’un dépolariseur pur sur deux composantes
perpendiculaires d’une onde électromagnétique.

Quant a la dépolarisation spectrale se produit lorsqu'un faisceau lumineux contient plusieurs
longueurs d'onde dans une certaine plage spectrale, chaque longueur d'onde ayant chacune un état
de polarisation différent. Si le domaine spectral est ensuite détecté sur une caméra, il apparaitra
dépolarisé, en fonction de la variation des états polarisés dans le domaine spectral. La dépolarisation
spectrale est généralement associée a la biréfringence et peut se produire si une large gamme
spectrale est utilisée, Si un milieu est fortement dépolarisant spectralement, le spectre peut étre
rétréci pour réduire son impact en utilisant par exemple un filtre. Pour éliminer la dépolarisation
spectrale, un laser peut étre utilisé car sa bande passante est trés étroite. En effet afin d’éliminer ce
type de dépolarisation, lors de concevoir le microscope polarimétrique infrarouge sur un large
domaine spectral, je me suis pris soin de bien concevoir et choisir les retardateurs qui fournissent
une biréfringence proche vue “égale” autant que possible sur toutes le domaine spectral visée. La
matrice de Mueller d’'un dépolariseur M, idéale peut étre exprimée comme :

MA:

1 Ot] (1.33)

OmA

Ou, m, est la forme réduite 3x3 de la matrice de dépolarisation. Explicitement, cette matrice peut
étre écrit comme une matrice diagonale :
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MA:

00
00| _ ,.
b0 = diag(1,a,b,c),|al,|b],|c| <1 (1.34)
0 c

10
0 a
00
00

Ou a, b et c sont les facteurs de dépolarisation et diag représente la matrice diagonale. Il y a trois
cas possibles pour a, b et ¢, qui décrivent différents cas de dépolarisation :

* a=b=c=0M,est un dépolariseur parfait, tout état polarisé est complétement
dépolarisé.

* a=b=cz0, M, est un dépolariseur partiel, tout état polarisé est uniformément
dépolarisé.

* azb#c, M, estundépolariseur non uniforme, la dépolarisation dépend de |'état incident.

La puissance totale de dépolarisation est définie comme [14] :

_ lal+[bl+e]

A=1
3

(1.35)

Et est utilisé pour estimer de maniére Initiale et directe le degré de dépolarisation d'une matrice de
Mueller.

.4. Décomposition Logarithmique ou Différentielle

La matrice de Mueller elle-méme est complexe pour illustrer les propriétés polarimétriques
directement. Certaines méthodes ont été proposées pour extraire les propriétés polarimétriques de
la matrice de Mueller, appelée décomposition matricielle de Mueller. La décomposition a été classée
et doit étre considérée correctement en fonction du type d'échantillons étudiés. Pour ce projet de
these, j'ai utilisé la méthode dite la décomposition logarithmique (différentielle) grace a sa
compatibilité avec la configuration en transmission sous laquelle le microscope polarimétrique est
actuellement configuré.

Une décomposition logarithmique ou différentielle convient pour décrire des échantillons
uniformes dans lesquels les propriétés de polarisation et de dépolarisation apparaissent ensemble et
sont bien distribuées a travers I'échantillon en configuration de transmission. Le premier formalisme
de décomposition logarithmique a été suggéré pour les milieux linéaires optiquement anisotropes
(non dépolarisants) par P. Soleillet [11] en 1929, puis reformulé par R. M. A. Azzam [12] pour la
lumiere completement polarisée et il a été complété pour les milieux dépolarisants par R. Ossikovski
[13]. Une révision historique intéressante du développement du concept menant a la formulation
compléte moderne de la décomposition logarithmique a été faite récemment par O. Arteaga [14]. La
décomposition logarithmique concerne les échantillons, qui ne sont pas des systemes discrets, mais
plut6t des milieux continus et homogenes, comme I'exprime I'équation suivante et la figure 1.8.
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dM(z) _

z

m-M(z) (1.36)

OU m est une matrice de Mueller différentielle, M(z) est la matrice de Mueller de I'échantillon
anisotrope, dM(z)/dz est un gradient de M le long de la direction de propagation de la lumiére, z.

La matrice de Mueller, M(z), peut étre représentée par la fonction exponentielle comme ci-
dessous,

M(z) = exp(m-z) (1.37)
Et peut-étre réécrit pour définir le logarithme de la Matrice de Mueller, L, comme ci-dessous,
m-z= ln(M(z)) (1.38)

La matrice différentielle de Mueller, m, contient les propriétés polarimétriques élémentaires de
I'échantillon par unité de distance ; dichroisme linéaire le long des axes de coordonnées x-y de 0°-
90°(LD), dichroisme linéaire le long des axes x-y 45°- 135°(LD'), dichroisme circulaire (CD),
biréfringence linéaire le long des axes x-y 0°-90°(LB), biréfringence linéaire le long des bissectrices
des axes x-y de 45°- 135°(LB'), biréfringence circulaire (CB) et absorption isotrope (a).

M, M, M, ... M,

Figure 1.8. Représentation schématique d’un milieu homogéne divisé en un nombre arbitraire de portions.
Chaque portion est représentée par une matrice de Mueller propre. Lorsque I'épaisseur de chacune de ces
portions devient infiniment petite la transformation de la matrice de Mueller d’une couche a I'autre est
continue.

Pour des milieux dépolarisants, on peut supposer que les valeurs de la matrice différentielle de
Mueller fluctuent aléatoirement autour d'une valeur moyenne, <m>. Les parenthéses représentent
une moyenne statistique des matrices, nécessaire pour considérer les multiples réalisations, ou
chemins qu'un photon peut suivre a travers I'échantillon. Les fluctuations peuvent étre interprétées
comme les variances statistiques des propriétés polarimétriques élémentaires, Am, de I'échantillon
comme ci-dessous,

my = (m) + Am (1.39)

En supposant que les fluctuations sont suffisamment faibles et aléatoires, une approximation de
premier ordre reliant la matrice de Mueller a I'exponentielle de la matrice m multipliée par
I'épaisseur, z, conduit a I'expression suivante reliant les propriétés de polarisation et de
dépolarisation aux matrices et <Am>, respectivement,

L(2) = Lin(2) + Ly(2) = (m)z + 5 (Am?)z (1.40)

Les matrices L, et L, sont les parties G-antisymétriques et G-symétriques de L selon,
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L, = %(L —GLTG) ; L, = %(L +GLTG) (1.41)

Dans laquelle G = diag (1,-1,-1,-1) est la matrice métrique de Minkowski.

Si I'échantillon est non-dépolarisant, <Am®> = 0 de sorte que le L, = 0 laissant L(z) = L. La matrice
L, contient les propriétés de polarisation élémentaires de I'échantillon ; LD, LD', CD, LB, LB' et CB,
évoluant linéairement le long de I'axe zcomme indiqué ci-dessous :

0 LD LD" (D
LD O CB —LB’
LD" —CB 0 LB

CD LB -LB O

Lp= (1.42)

Cependant, si I'échantillon est dépolarisant, <Am>> # 0 et les éléments diagonaux de L, montrent
les coefficients de dépolarisation, diag(L,) = (0, al, a2, a3), qui dépendent quadratiquement de la
distance de propagation le long de z.
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Chapitre II. Microscope Polarimétrique
Multimodal : Description Instrumentale

Introduction

L'objet de la thése porte sur le développement d’instrument fonctionnel d’un microscope
infrarouge polarimétrique multimodal imageur en partenariat avec la ligne de lumiére infrarouge
SMIS du synchrotron Soleil. La multi-modalité du microscope s’explique par le fait qu’il est capable
d’obtenir des images polarimétriques selon deux modes d’imagerie : images dans le plan réel (objet)
de I’échantillon, et images dans le plan de Fourier (espace conjugué) et dans différents domaines
spectraux dont le visible, le proche infrarouge et le moyen infrarouge. La fonction polarimétrique du
microscope est le fait qu’il permet la mesure des matrices de Mueller des échantillons examinées.
L’encombrement total du microscope doit étre relativement réduit de I'ordre de 1.2m de longueur,
1.2m de largeur et 1.5m d‘hauteur afin de pouvoir étre installé aisément dans un laboratoire
conventionnel ou bien dans I'espace dédié a I'instrumentation d’une ligne de lumiére synchrotron.

Ce chapitre est consacré a la description de plusieurs aspects qui caractérisent le microscope
infrarouge, en premier lieu se trouve la description de tous les aspects liés a la polarimétrie. J’aborde
en particulier une description du mode de fonctionnement d’un polarimeétre utilisant un nombre
d’états discret tant pour la génération comme pour I'analyse de la polarisation. La discussion sur
I'instrumentation s’étend ensuite a la question de la possibilité de réaliser des mesures
polarimétriques dans un domaine de longueurs d’onde trés étendu allant de l'infrarouge moyen
jusqu’au visible. Cette discussion porte sur les différentes possibilités que ont été explorées dans le
cadre du travail de conception afin de déterminer la configuration la mieux adaptée pour réaliser des
images polarimétriques polychromatiques pouvant couvrir un domaine spectral large. En plus des
configurations décrites dans ce manuscrit, ce travail de conception polarimétrique a permis de
définir une configuration et une méthode de pilotage tout a fait innovante pour le générateur d’états
de polarisation et I'analyseur d’états de polarisation. Malheureusement il n’est pas possible de
donner une description précise dans ce manuscrit des détails concernant cette innovation car le
dépodt d’un brevet portant sur eux est en cours.

La deuxieme partie du chapitre se consacre a la description de la partie optique du microscope, en
particulier au mode d’éclairage et aux deux modes d’'imagerie envisagés. La description inclut aussi
une discussion sur le montage optique sélectionné pour le bras d’éclairage et de d’image
respectivement. Le chapitre conclut avec une description de quelques éléments optiques et
dispositifs qui caractérisent le microscope.
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II.1. Conception Polarimétrique : Choix Instrumentaux

De facon générale, la structure basique de tout polarimetre indépendamment qu’il soit imageur ou
spectroscopique comprend cing éléments essentiels : une source de radiation (monochromatique,
ou spectrale), un bras d’entrée, I’échantillon a étudier au milieu, un bras de sortie, et un détecteur
[1-3]. Par convention on appelle le bras d’entrée PSG (« Polarisation States Generator ») le
générateur d’états de polarisation, et le bras de sortie PSA (« Polarisation States Analyser »)
I'analyseur d’états de polarisation. En fonction des propriétés optiques des échantillons a examiner,
les polarimetres peuvent étre montés en configuration de transmission ou bien en configuration de
réflexion. La figure Il.1 montre de facon schématique ces cing éléments dans un montage en
configuration de transmission. Ce qui distingue un polarimetre par rapport a un autre, ce sont les
caractéristiques de ces cing éléments et les éléments optiques qui les constituent.

Si=(0,1,2,3} S,i=(0,1,2,3}
. o .
S W A
D
PSG E PSA

Figure 1.1 : Schéma des éléments constituant un polarimétre.

Le faisceau de lumiére passe a travers du PSG qui généere différents états de polarisation. Le
faisceau est ensuite soit transmis, soit réfléchi par I'échantillon mesuré et traverse ainsi le PSA qui
analyse les différents états de polarisation, pour finalement arriver au détecteur. Le PSG module le
vecteur de Stokes du faisceau provenant de la source sur I’échantillon.

Par rapport avec la structure générale d’un polarimetre présentée dans la figure 1.1, un microscope
polarimétrique comporte inévitablement des objectifs (ou des systémes optiques a grande
magnification) pour pouvoir focaliser la lumiére sur une petite aire de I"échantillon étudié et pour
recueillir la lumiére émise (ou renvoyée) par cette zone de I'échantillon. Compte tenu du fait qu’en
général la distance de travail (i.e. la distance entre I'optique et I’échantillon) des objectifs de
microscope est assez courte, moins d’un cm, il est impossible d’installer un PSG ou un PSA entre eux
et I’échantillon. A cause de cette contrainte optique, on doit donc installer le PSG et le PSA, comme
indiqué dans la figure I1.2, derriéere les objectifs de microscope [4-7].

Un des obijectifs principaux de ce projet était de concevoir un polarimétre pouvant travailler sur
une plage spectrale trés large comprenant principalement le moyen infrarouge, avec des longueurs
d’onde comprises entre 2 et 12 um, en considérant comme option I'éventuelle extension du domaine
spectrale au proche infrarouge et au visible, dont les longueurs d’onde sont comprises entre 2 et 0.4
pm. Avant de déterminer la configuration finale du polarimeétre, plusieurs aspects pratiques ont été
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considérés, comme la disponibilité commerciale des éléments optiques, leur domaine spectral de
transparence, leur encombrement et la simplicité de leur utilisation.

S i=(0.1.2.3) S!I=[t},1.z,a}
1 2
M
S W A
D
PSG E PSA

Figure 1.2 : Schéma de la structure générale d’un polarimétre avec deux objectifs de microscope pour ajouter
la fonctionnalité principale d’un microscope.

Les solutions les plus couramment utilisées pour construire des polarimetres multispectraux dans
le domaine visible sont basées sur I'utilisation de polariseurs fixes et de retardateurs a cristaux
liguides ou des lames biréfringentes [1-2].

L'intérét des retardateurs a cristaux liquides est leur simplicité d’utilisation, leur faible
encombrement en termes d’épaisseur (~ 1 cm), le fait qu’ils permettent une commutation du retard
ou de I'axe optique assez rapide, typiquement de 'ordre de quelques ms, le fait qu’ils offrent des
apertures optiques assez élevées, de l'ordre de quelques cm, les rendant idéales pour des
applications d’imagerie avec des faisceaux faiblement divergents, et surtout le fait qu’ils n’ont pas
besoin d’étre tournés pendant I'opération du polarimetre, ce qui évite des déplacements du faisceau
[8-9]. Cependant, les retardateurs a cristaux souffrent de trois inconvénients assez importants pour
les applications visées dans cette these, leur dispersion chromatique assez élevée, leur domaine de
transparence, limitée tres souvent au visible et proche infrarouge, et leur sensibilité a des variations
de température de moins d’un dégrée Celsius, qui fait qu’ils doivent étre stabilisés et calibrés tres
régulierement afin de garantir un fonctionnement optimal. Lorsqu’on souhaite travailler dans un
domaine spectral étendu, la chromaticité des cristaux liquides peut étre partiellement compensée
soit en augmentant le nombre de dispositifs utilisés [10], soit en adaptant les parametres de pilotage,
c.a.d. le retard produit par ceux-ci, pour les différentes longueurs d’onde comprises dans le domaine
de travail, ou bien pour différents sous-domaines spectraux de la plage de travail initiale. Cependant,
ce mode de travail implique une complexification du mode de pilotage ou une démultiplication du
nombre de mesures a réaliser en fonction de I'extension du domaine spectral visé. Le domaine de
transparence des dispositifs a cristaux liquides est aussi une difficulté pour les exigences techniques
de cette these. Etant constitués de molécules organiques, les dispositifs a cristaux liquides sont en
général adéquats pour étre utilisés dans le domaine visible et proche infrarouge, entre 0.45 et 1.4
um. Des dispositifs a cristaux liquides académiques ou commerciaux congus pour travailler dans
I'infrarouge moyen sont tres rares, et méme dans ce cas leur fenétre spectrale est limitée entre 3.6

et 5.7 um [11-12]. Compte tenu de ces contraintes, et de la largeur du domaine spectral du travail du
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microscope visé dans ce travail, I'utilisation d’un polarimétre basé sur des retardateurs a cristaux
liquides obligerait a devoir utiliser plusieurs composants et a devoir les insérer dans le train optique
du microscope, automatiquement ou manuellement, de maniére successive afin de pouvoir couvrir
une plage spectrale de travail suffisamment large allant de l'infrarouge moyen au visible. Cette
opération rendrait I'opération du polarimétre assez complexe en termes d’instrumentation,
d’encombrement, et aussi relativement peu dynamique a cause du nombre de mesures et de
mouvements nécessaires pour son opération dans un domaine spectral large. En dépit des nombreux
avantages offerts par les composants a cristaux liquides, le choix a été fait de ne pas les considérer

pour ce travail a cause notamment des difficultés liées a leur opération précédemment décrites.

L'alternative classique la plus simple aux dispositifs a cristaux liquides est 'utilisation de lames de
retard biréfringentes ou bien des prismes. Dans les deux cas, la modulation des états de polarisation
dans le PSG ou dans le PSA se fait en tournant le retardateur selon un axe paralléle au faisceau de
lumiere en modifiant ainsi leur azimut. La rotation des retardateurs peut se faire soit d’'une fagon
continue soit d’'une maniére séquentielle, ce qui méne a deux fagons différentes de réaliser
I"acquisition de données et de les traiter pour en déduire la matrice de Mueller de I’échantillon
considéré. Dans le cas de la rotation continue, la vitesse angulaire du retardateur du PSA est un
multiple entier supérieur ou égal a 5 [13 - 14] a la vitesse angulaire de rotation du retardateur du
PSG.

Lorsque les retardateurs du PSG et du PSA sont tournés en continu, I'acquisition d’images ou de
spectres se fait de facon synchrone au mouvement d’un des retardateurs qui sert de référence. La
synchronie impose que I'acquisition d’images ou de spectres correspond a des angles azimutaux des
retardateurs séparés par des intervalles réguliers. Comme résultat on obtient une séquence de
mesures d’intensité (images ou spectres) dont la variation peut étre assez complexe mais qui se
répete de maniere réguliére. La décomposition du signal ainsi mesuré en série de Fourier permet de
déduire plusieurs coefficients dont la valeur dépend essentiellement des éléments de la matrice de
Mueller de I'’échantillon considéré [13,15]. Compte tenu du fait que la matrice de Mueller compte 16
éléments, le mode de rotation des compensateurs doit étre choisi de facon adéquate afin que la
série de Fourier obtenue a partir des mesures d’intensité permette de déterminer au moins autant
d’harmoniques pour pouvoir permettre une évaluation numériquement stable du systeme
d’équations linéaire qui relie les coefficients de Fourier aux éléments de la matrice de Mueller [14].
La méthode de modulation continue peut fournir des matrices de Mueller trés précises et dans un
intervalle de temps assez court grace au principe de la détection synchrone, mais nécessite pour cela
d’un systeme de détection pouvant travailler a des cadences assez élevées, et des moteurs assurant
une rotation rapide des retardateurs.

Afin de donner une idée de ce qui représente la mise en place de la modulation continue, voici une
estimation des caractéristiques d’un polarimétre fonctionnant sous ce principe congu pour pouvoir
mesurer une matrice de Mueller en 1 seconde. Une seconde n’est pas un temps exceptionnellement
court, mais assez pour représenter une différence par rapport a une modulation discréte dont le
temps typique de mise en ceuvre pour la mesure d’'une matrice de Mueller est de l'ordre de la
minute. On supposera pour cet exemple la configuration la plus commune [14] avec un retardateur
pour le PSA tournant cing plus vite que le retardateur du PSG, une acquisition d’au moins 4 cycles
complets afin d’assurer un calcul robuste de la transformée de Fourier et une réduction sommaire du
bruit aléatoire par accumulation de mesures redondantes. En 1 seconde, le retardateur le plus lent
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doit tourner deux fois (4 cycles) et le plus rapide 10 fois. Pendant ce temps, le détecteur doit réaliser
au moins 64 acquisitions. Dans ces conditions, la vitesse angulaire du retardateur le plus rapide doit
étre de 10 Hz, et la cadence d’acquisition de données d’au moins 64 Hz. Ceci n’est qu’un exemple
idéalisé supposant des conditions de mesure et d’acquisition tres favorables. Dans la pratique,
lorsque les données acquises par le détecteur sont bruitées, ce qui est particulierement vrai pour des
images dans le domaine infrarouge, un nombre de cycles supérieur a celui supposé dans I'exemple
précédant serait nécessaire. Dans ces conditions, si on souhaite maintenir les temps d’'une seconde
pour obtenir une matrice de Mueller, la seule solution serait d’augmenter la vitesse de rotation des
moteurs et la cadence d’acquisition d’'images. Des motorisations précises permettant de tourner
rapidement les éléments optiques existent, mais impliquent un surco(t non négligeable par rapport
a des modeles standard, qui eux offrent typiquement des vitesses de rotation de I'ordre de 1 a 0.1
Hz. D’un autre co6té, le traitement de données nécessite la réalisation d’une transformée de Fourier,
la résolution d’un systeme d’équations, et doit pouvoir se faire en quelques secondes afin de rester
comparable au temps d’acquisition. Dans le cas d’un polarimétre imageur utilisant une caméra
comme détecteur, le traitement de données doit étre répété pour chacun des pixels de la caméra, ce
qui représente environ 75 000 itérations méme pour un petit capteur typique de taille 320x240 pixels
au format 1/3.

Compte tenu des incertitudes liées a la réalisation pionniere d’un microscope polarimétrique large
bande dans l'infrarouge, du surcout en complexité instrumentale et algorithmique qui représente la
mise en ceuvre de la méthode de modulation continue, en plus du fait que la nécessité de réaliser de
mesures dans un temps court ne faisait pas partie du cahier de charges initial du projet, nous avons
décidé de décliner I'utilisation de la méthode de modulation continue a la faveur de la méthode de
modulation discrete qui sera décrite par la suite.

Le fait de souhaiter pouvoir travailler d’une facon simple sur une tres large bande spectrale impose
une série de contraintes sur la sélection des composants optiques susceptibles d’étre utilisés comme
éléments polarisants et retardateurs. L'option qui nous a semblé la plus naturelle, et celle que nous
avons considéré en premier lieu consistait a considérer [I'utilisation d’éléments optiques
achromatiques a linstar de ce qui avait été fait pour le développement d’'un polarimétre
spectroscopique non-imageur large bande dans l'infrarouge [16]. Dans un deuxiéme temps nous
avons trouvé une stratégie tout a fait nouvelle de conception qui permet I'utilisation d’éléments
optiques ordinaires, non forcément achromatiques, pour garantir un fonctionnement optimal du

polarimétre dans une bande spectrale tres étendue.

Par la suite nous décrirons la structure générale d’un polarimetre piloté et construit selon la
méthode d’une modulation discréte. Nous décrirons aussi les détails qui caractérisent le cas
particulier d’un microscope polarimétrique. Nous aborderons la description de la méthode objective
qui permet la conception d’un polarimétre optimal pour minimiser la propagation du bruit et des
erreurs expérimentaux vers la matrice de Mueller mesurée. Nous discuterons ensuite les deux
stratégies considérées pour la conception du PSG et du PSA ; la premiere comportant des éléments
optiques achromatiques et la deuxiéme avec des éléments optiques chromatiques.

La stratégie que nous avons finalement retenue pour I'implémentation du microscope est la
deuxieme, avec des éléments optiques chromatiques. Cependant comme la description des détails
techniques liés a cette configuration fait partie du contenu d’un brevet actuellement en phase de
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dépdt, nous ne pouvons pour l'instant la dévoiler ici. La description qui suit illustre une partie tres
significative de I’étude que nous avons réalisée afin de déterminer la meilleure configuration pour le
microscope polarimétrique.

I1.1.2. Principe d’'un polarimetre a modulation discrete

Dans un polarimetre a modulation discréte, le nombre d’états, tant coté génération comme
analyse est comme le nom l'indique discret. D’apreés la littérature la génération et I'analyse d’états
peut se réaliser d’'une facon séquentielle ou paralléle. Dans un polarimétre séquentiel, les états de
polarisation sont générés un a un suivant une séquence prédéterminée par le PSG. D’ailleurs, dans
un tel polarimetre, chaque état généré par le PSG est analysé par le PSA en utilisant une succession
de configurations d’analyse. Le temps de mesure est le résultat du temps requis par I'analyse par le
PSA de chacun des états générés par le PSG. La parallélisation a pour objectif la diminution du temps
requis pour réaliser I'ensemble de mesures nécessaires a I'obtention d’une matrice de Mueller ou
d’un vecteur de Stokes en réalisant simultanément les fonctions d’un polarimetre, c.a.d. la
génération et I'analyse d’états de polarisation. L'analyse d’états de polarisation en paralléle est la
stratégie de parallélisation la plus commune, et dans ce sens différents modeles ont été discutés
dans la littérature. Dans le cas d’un polarimétre imageur avec une caméra |'analyse parallele peut se
faire soit en les images résultantes de I'analyse sur plusieurs sous-sections de la caméra, soit en
utilisant plusieurs caméras en paralléle. La premiére possibilité résulte en une diminution de la
qualité d’'image en termes de finesse (résolution) tandis que la deuxiéme possibilité se traduit en une
démultiplication de I'instrumentation nécessaire et de la complexité de gestion du flux d’information.
Dans le cas du microscope polarimétrique, nous avons opté pour une stratégie purement
séquentielle car d’'un coté la minimisation du temps de mesure ne faisait partie des objectifs de
départ, contrairement a la simplicité du montage, qui elle devait étre privilégiée.

Chacun des états de polarisation générés par un PSG peut étre représenté mathématiquement par
le vecteur de Stokes associé. Puisque la génération de ces états de polarisation est séquentielle, une
facon adéquate de représenter I'action du PSG séquentiel est d’écrire I'ensemble des vecteurs de
Stokes correspondant aux états de polarisation générés I'un apres I'autre et les regrouper dans une
matrice qu’on appellera par convention matrice W. Puisque un seul vecteur de Stokes est un vecteur
de type colonne de dimension 4, la matrice W aura une dimension 4 fois Ny, ou Ny, est le nombre
d’états générés par le PSG. Le nombre Ny, peut étre égal ou arbitrairement supérieur a 4. Dans notre
cas, nous avons opté pour |'option la plus simple, c’est-a-dire, la génération de seulement 4 états de
polarisation, tout en laissant la généralisation a plus de 4 états comme une option a étre explorée
dans des études ultérieurs. Ainsi la matrice W du PSG utilisé par le microscope polarimétrique peut
s’écrire comme:

W = [Sw1, Sw2, Sw3, Swal (2.1)
Ou Sy représente I'i-nieme état de polarisation généré par le PSG.

L'analyse de I'état de polarisation de la lumiére peut étre interprétée en termes physiques comme
la projection dudit état de polarisation sur une configuration d’analyse. Puisque I’état de polarisation
est représenté par un vecteur, et que le résultat de I'analyse est une mesure d’intensité, qui est une
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grandeur scalaire, la configuration d’analyse crée par le PSA peut étre représentée comme un
vecteur de Stokes transposé, et I'action de I'analyse par un produit scalaire. Selon cette image,
I’ensemble de configurations d’analyse crées par le PSA pour analyser un état de polarisation donnée
va étre représenté par un empilement de vecteurs transposées, qui peuvent étre regroupées dans
une matrice appelée ici par convention, matrice A. Par analogie a la matrice W, la matrice A aura une
dimension égale a N, fois 4. Le nombre N, est un entier arbitrairement grand mais nécessairement
supérieur a 4. Pour des raisons de simplicité, nous avons opté dans ce travail pour utiliser un PSA
générant seulement 4 configurations d’analyse. La matrice du PSA a 4 états s’écrira comme :

A=[S41,542.5S43,Saal” (2.2)

Le détecteur mesure un ensemble de 16 intensités, qui peuvent étre écrites sous forme de tableau
de dimension (4x4) appelé matrice B, et qui est défini selon la relation suivante :

B = AMW, (2.3)

Dont M est la matrice de Mueller de I’échantillon. Pour extraire la matrice M, il faut multiplier la
matrice des mesures B par I'inverse des matrices A et W

M=A4A1BwW, (2.4)

La détermination de ces deux matrices A et W c’est I'étalonnage de I'appareil. Il existe différentes
procédures d’étalonnage comme c’est détaillé dans le troisieme chapitre. Ainsi I'objectif de tout
polarimétre est de mesurer la matrice de Mueller de I'échantillon.

I1.1.3. Critere Objectif d’Optimisation d’'un Polarimetre

Afin de construire de systéme capable d’effectuer des mesures le plus précises possible,
I'optimisation d'un polarimétre Mueller est essentielle. Une attention toute particuliere doit étre
portée a la minimisation de la propagation du bruit aléatoire et des erreurs systématiques vers les
éléments de la matrice de Mueller mesurée. Le bruit aléatoire se produit notamment par des
fluctuations du signal mesuré provenant principalement des fluctuations de lintensité du
rayonnement produit par la source de lumiére, et des fluctuations d’ordre électronique du détecteur
et de l'instrumentation dédiée au conditionnement et transport du signal produit par celui-ci. Ces
erreurs peuvent étre généralement caractérisées par des modeéles de type gaussien ou poissonnien.
Les erreurs systématiques sont liés a des différences entre la réponse optique réelle du polarimétre
et le modele mathématique représenté par les matrices A et W utilisées pour transformer la matrice
des mesures d’intensité, B, en une matrice de Mueller (eq. 2.3). Ces différences systématiques sont
généralement dues a des erreurs de calibration mais aussi a des éventuelles dérives des propriétés
des composants optiques ou de I'environnement produites pendant la mesure par rapport au
moment de la calibration de I'instrument.

L’équation (2.5) montre que pour déterminer la matrice de Mueller, M, d’un échantillon les deux
matrices (W) et (A) doivent étre inversées.

M= A1Bw1 (2.5)
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L'inversion des deux matrices, A et W, implique indéfectiblement la propagation d’erreurs (bruit,
fluctuations ou dérives), des composants du polarimétre vers les éléments de la matrice de Mueller.
Il a été démontré [17] que 'erreur relative en la détermination de la matrice de Mueller peut étre
estimée par I’équation suivante :

lam|| llaaj| llaw || AB]|
. —+ Ky — t+ Ky Ky — (2.6)
- AT T WA B
[|AAll . [lAW]|
Les rapports —- Il et—— Wi correspondent aux erreurs systématiques relatifs sur les matrices A et W

IABY|
1Bl

aléatoire de la matrice des intensités B. Les coefficients k, et ky,, correspondent au nombre de

respectivement dus a la calibration ou a des dérives, et le rapport —— correspond a I'erreur relatif

conditionnement des matrices A et W respectivement définis comme k, = ||A|| - |47 et xy, = ||[W]| -
IW~1||. Le symbole || || correspond a la norme matricielle 2 définie comme le rapport entre le plus
grand et le plus petit des valeurs singuliers de la matrice considérée.

L'inéquation (2.6) indique, qu’a défaut de les éliminer, il est néanmoins possible de limiter la
propagation des erreurs en choisissant des configurations optiques adéquates pour le PSG et le PSA
pour minimiser les nombres de conditionnement k4 et k,, des matrices W et A respectives. Pour un
polarimeétre linéaire comportant de composés optiques passifs seulement, il a été montré [18] que le
nombre de conditionnement des matrices A et W est borné entre infini, o, et v/3~1.732.

Pour des raisons de stabilité numérique et de clarté de visualisation lors de représentations
graphiques, nous avons choisi de prendre, dans le cadre de cette thése, la définition alternative

-1 1. Selon cette nouvelle

suivante des nombres de conditionnement: C4 = k4~ et Cyy = Ky,
définition, le nombre de conditionnement alternatif peut atteindre des valeurs compris entre zéro et
1/4/3~0.577. Compte tenu de cette définition, le processus d’optimisation d’un polarimétre en
termes de propagation de bruit, consistera a maximiser la valeur du nombre de conditionnement

alternatif C, et Cy, du PSA et du PSG respectivement [18,19].

Tout en nous risquant a commettre un léger abus de langage, nous avons décidé d’appeler
indistinctement dans le contexte de ce manuscrit, ‘nombre de conditionnement’ ou simplement
‘conditionnement’ les figures de mérite k et C.

I1.1.4. Polarimetre a Large Bande Spectrale Basé sur des
Retardateurs Tournants Achromatiques

Dans cette sous-section nous décrivons la configuration optique d’un polarimetre idéal basé sur
des composants achromatiques. Dans un premier temps nous en présentons les configurations qui
permettent d’optimiser le conditionnement des matrices W et A du PSG et du PSA respectivement.
Dans un deuxiéme temps nous discuterons les options techniques qui existent pour implémenter
physiquement ce type de polarimeétre. Notre objectif est de créer un polarimétre ayant la possibilité
de réaliser des mesures optimales en termes de propagation de bruit dans le domaine infrarouge
compris entre 2 et 12 um en priorité laissant la place a une éventuelle extension du domaine
spectrale vers le visible-proche infrarouge compris entre 0.5 et 1 um.
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Etant dans I'idéale achromatique, la conception et I'optimisation du polarimetre pour une seule
longueur d’onde, doit étre valable pour toutes les autres longueurs d’onde comprises dans le
domaine spectral de travail. C'est donc pour cette raison, que la dépendance spectrale de la réponse
optique du PSG, considéré comme idéal en premiere approche peut étre négligée. Comme a été
discuté dans l'introduction de ce chapitre, des criteres de robustesse et de simplicité présentent
I'option d’un PSG basé sur des éléments tournants séquentiellement et de fagon non continue
comme une option assez naturelle. A l'instar du PSG, le PSA consiste un retardateur achromatique
tournant et un polariseur fixe. Le PSA est donc identique au PSG mais avec ses éléments optiques
montés a I'inverse selon le sens de propagation de la lumiére.

Dans ce qui suit, on construit un modele idéal pour la matrice W du PSG en prenant comme
éléments optiques un polariseur linéaire idéal fixe, et un retardateur achromatique idéal tournant. Le
retardateur est caractérisé par retard constant. Selon ce modele, la matrice W dépendra donc de 5
parametres : le retard du retardateur, ainsi que les quatre azimuts (angles de rotation) de ce méme
retardateur selon lesquels il doit étre orienté afin de générer quatre états optiques indépendants. On
calculera, par la suite le conditionnement de la matrice W en fonction de ces 5 parameétres, en
cherchant le retard et les azimuts du retardateur qui le rendent optimal.

Compte tenu de la symétrie existent entre le PSG et le PSA, la configuration optimale
correspondant au PSG sera aussi celle du PSA. Mathématiquement, la matrice A associée au PSA sera
égale a la matrice, W, associée au PSG transposée. Le nombre de conditionnement étant
indépendant de I'opération de transposition sera identique pour les matrices W et A:

cw) =cWT) =C(A) (2.7)

Ou I'exposant, T, signifie I'opération de transposition. Si on considéere que la radiation provenant de
la source infrarouge est completement dépolarisée, son vecteur de Stokes associé a I'entrée du PSG
estS;; = (1000)¢. Le faisceau est polarisé rectilighement en passant par le polariseur du PSG,
ensuite il traverse le retardateur du PSG caractérisé par son retard (A) et qui peut étre orienté a un
angle 8. Alors, en tenant compte des expressions (1.14), (1.17) et (1.23) données dans le premier
chapitre, le vecteur de Stokes en sortie S, du PSG s’écrit sous la forme suivante :

Sout(A: ) =U@)RQL)U(-0)P Sin (2.8)

T
T : A\
Sout(4,8) = 5(1 ., €0s(26)? + cos(A) sin(26)* , sin (E) sin(40), sin(A) sin(ZG))
Tel que U(#@) indique la matrice de rotation, (P) est la matrice du Mueller de polariseur, R(A) est la
matrice d’un retardateur idéal, S;, et Sy sont les deux vecteurs de stokes a I'entrée et a la sortie
de PSG.

L’équation (2.8) montre explicitement la dépendance des vecteurs de Stokes générés par un PSG a
polariseur fixe et retardateur tournant. Lorsqu’on représente ces états sur un espace
tridimensionnel, il est possible de voir qu’ils forment une courbe qui se trouve sur la surface de la
sphere de Poincaré. Une des boucles se trouve sur I’hémisphere nord de la sphére et I'autre sur
I’'hémisphere sud et les deux s’interceptent sur un point situé sur I’équateur de la sphére. L’étendu
d’une courbe, i.e. la taille des boucles, dépend du retard du retardateur. Pour des petits retards, la
courbe s’écarte peu de I'équateur, lorsque le retard est de 90° (quart d’onde) les boucles passent par
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les pbles nord et sud, et quand le retard est plus grand que 90° les boucles, entourent I’'ensemble de
la sphéere. La figure 11.3 montre une sphére de Poincaré sur laquelle on a dessiné plusieurs courbes de
couleurs différents. Chaque courbe correspond aux états générés par un retardateur tournant entre
0° et 180° avec un retard fixe.

03

Figure 1.3 : Sphere de Poincaré sur laquelle on a représenté les positions sous forme de trajectoire fermée, de
tous les états générés avec le PSG lorsque le retardateur est tourné de 0° a 180°. Chaque trajectoire a été
calculée en imposant une valeur particuliére de A : 60° (marron), 132°(vert), et 170°(bleu).

La matrice de (W) est construite en rassemblant les quatre vecteurs de Stokes générés par le PSG
lorsque que le retardateur est orienté selon les quatre azimuts suivants (04,60,,05,6,) et le
polariseur est orienté a 0°:

W(A,6,,8,,03,0,) = (S(4,61) S(4,0;) S(A,03) S(A,6,4)) (2.9)

Le conditionnement de la matrice (W) peut étre traité mathématiquement comme une fonction du
déphasage A et des azimuts (64, 8,, 03, 0,) il peut étre démontrée que parce que (W) est composée
des vecteurs de stokes, sa valeur de conditionnement théorique varie entre 0 et 1/ \/§, tel que 1/ V3
= 0.57 indique la maximale valeur optimisée. Trouver la valeur des cing parametres qui maximisent la
valeur du conditionnement est un probléme qui peut étre résolu numériquement avec I'aide d’'une
routine d’optimisation automatique. Comme résultat de ce calcul on a obtenu les valeurs suivantes
pour les cing parametres [20] :

e Deux options pour le retard (A) : Ay = 132° ou bien A, = 227°

e  Et Deux options pour les azimuts (8) :

1. {6,4,0,,05,6,} = {15.1°,—-15.1°,51.7°,-51.7°}

2. {64,0,,65,0,} = {15.1°,—15.1°,51.7°,—51.7° } + 90° ={105.1°,74.9°,141.7°,38.3°}.

Sur la figure 11.4 on a représenté une sphére de Poincaré et les courbes correspondant aux états de
polarisations pouvant étre générés avec un retardateur ayant un retard optimal et une orientation
arbitraire. Sur cette méme figure nous avons signalé par des cercles ou des triangles la position
respective des états optimaux correspondant au premier au deuxieme groupe. Dans les deux cas, si
on relie les quatre points, on obtient un tétraedre régulier. D’une maniere générale, si on considere

un polyédre avec un nombre de sommets arbitraire sur la sphere de Poincaré, il a été démontré
analytiquement que les états de polarisation correspondant aux sommets dudit polyédre peuvent
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étre utilisés pour construire un polarimétre optimal au sens de la propagation du bruit car la matrice
associée aura un nombre de conditionnement maximal, si ce polyedre forme une conception
sphérique d’ordre 2 [21].
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Figure 1.4 (A gauche) Sphére de Poincaré et trajectoire (line rouge) correspondant aux états crées par un
polariseur orienté a 0° et un déphaseur ayant un retard de 132° ou de 227° orienté arbitrairement. Les quatre
points (cercles pleins) correspondent aux quatre états optimaux pour {+15.1°, -15.1°, +51.7°, -51.7°}. Ces points
forment un tétraédre régulier (lignes en pointillée). (A droite) Idem. Les états représentés (triangles pleins) pour
{+105.1°, 74.9°, 141.7°, 38.3°} forment aussi un tétraedre régulier (lignes en pointillé).

Le tétraedre régulier, au méme titre que les autres quatre solides platoniques, cube, octaedre,
dodécaedre et icosaedre, fait partie des conceptions sphériques d’ordre 2 [22,23], raison pour
laquelle les deux solutions que nous avons trouvé numériquement donnent lieu a des polarimétres
optimaux. Afin d’étudier la stabilité de la solution trouvée, nous avons I'avons traitée comme une
fonction continue et dérivable et nous avons étudié le comportement de son gradient. Nous avons
donc étudié 5 cas correspondant a la dépendance du conditionnement en fonction d’un seul des 5
parametres en laissant constants les autres 4. La figure 11.5 montre la valeur du conditionnement de
la matrice associée au PSG en fonction de la valeur du déphasage. Ce graphique a été calculé en
supposant pour les azimuts (64, 6,, 83, 6,), les valeurs correspondants a la solution optimale.
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Figure 1.5 : Valeur du conditionnement, C (W), du PSG en fonction de déphasage, A, du retardateur tournant.
Cette graphique a été calculée en imposant les valeurs optimales pour les quatre azimuts.
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La figure 1.6 montre la valeur du conditionnement soit en fonction des azimuts 85 et 8,, soit en
fonction de I'azimut 85 et du déphasage A. Dans tous les cas on observe I'apparition de plusieurs pics
équivalents, ce qui implique I’existence de solutions multiples.

Ratardation vs. Theta 3 and Theta 4
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Figure 1.6 : Valeur du Conditionnement en fonction de (65 et 8,) a gauche, et en fonction de (A, 05) a droite.

A partir de la forme des pics il est aussi possible de définir des marges de tolérance pour les valeurs
des cing parametres. En nous basant sur I'expérience cumulée au laboratoire LPICM apres plusieurs
années d'utilisation de polarimétres, nous avons déterminé que la valeur minimale du
conditionnement qui permet de d’obtenir des résultats satisfaisants et de pouvoir calibrer le
polarimétre a I'aide des méthodes décrits dans le chapitre 3, est égale a 0.2. Ainsi pour chaque
parameétre dont dépend le conditionnement, la tolérance est définie comme le domaine de valeurs
pour lesquels la valeur du conditionnement est supérieure a 0.2. Ainsi on a pu fixer une marge de
tolérance pour A de + 20° et pour les azimuts de + 20° également. Il est important de fixer une marge
de tolérance afin de définir précisément le cahier des charges des éléments optiques et mécaniques
qui seront utilisés pour la conception du microscope polarimétrique.

D’apres cette étude, on constate que I'optimisation du conditionnement du PSG exige d’appliquer
des angles d’azimutes précise avec une marge de confiance de +20°, le respect de cette contrainte
est facile, il suffit d’utiliser des moteurs rotatifs précis qui peut étre achetée dans le marché. En ce
qui concerne la contrainte d’utiliser un déphasage de 132° ou 227° avec une marge de confiance de
+20°, La situation est plus difficile que les angles d’azimutes et demande une étude plus approfondie,
qui sera la suivante. Puisque le microscope polarimétrique est congu pour travailler dans un domaine
spectral trés large, allant de 2 jusqu’a 12 um et qui couvre méme une partie du spectre visible, le
retardateur doit étre le plus achromatique possible. Trois pistes de solution disponibles ont été
étudiées et explorées en simulant leurs efficacités et leur comportement a I'aide d’un logiciel de
simulation réaliste spécialisés.

Retardateur Achromatique formé par une association de lames biréfringentes

L'association de différents matériaux biréfringents peut étre utilisée pour construire des
retardateurs achromatiques. En pratique, la méthode pour construire une lame quasi achromatique
sur un domaine donné consiste a utiliser au moins deux lames retardatrices fabriquées en deux
matériaux différents montées en série 'une aprés l'autre avec leurs axes rapides croisées pour
compenser partiellement la dispersion de leur biréfringence respective. La fabrication d’une lame
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composite avec seulement deux lames biréfringentes simples permet de produire précisément un
retard donné pour deux longueurs d’onde situées aux deux extrémes d’un domaine spectral donné.
Le retard produit par la lame composite entre ces deux longueurs d’onde, n’est pas constant mais il
ne varie pas beaucoup, raison pour laquelle ces lames composites sont appelées quasi-
achromatiques, cependant, en dehors de ce domaine spectrale, le retard varie considérablement et
la lame ne se comporte plus comme un retardateur achromatique. En 1967 Clarke démontra des
lames quasi-achromatiques dans le domaine visible en associant des lames simples en quartz et en
calcite [24]. U'empilement peut étre généralisé a plus de deux lames afin d’élargir le domaine de
travail ainsi que l'achromaticité des lames [25-26]. Le premier retardateur achromatisé se
comportant comme une quart d’onde (retard égal a un multiple de 90°) adapté pour le domaine
infrarouge comprenant des longueurs d’onde entre 2.5 et 16.5 um, était basé sur une combinaison
de deux lames simples en sulfure de cadmium, CdS, et séléniure de cadmium, CdSe, [27]. Le retard
produit pour ce type de lames composites a deux lames simples croisées est donné par :

5() = = (b, (Dty — Any(Dty) (2.10)

Dans I'équation précédente, la variable t indique I'épaisseur, la variable An(1) correspond a la
biréfringence a la longueur d’onde donnée par A, et les indices 1 et 2 identifient la lame en question.
Le retard du retardateur composite (Eq. 2.10)) dépend explicitement de l'inverse de la longueur
d’onde. Si dans un intervalle spectral arbitraire, la différence d’indexes An;(1)t; — An,(1)t,
présente une dépendance linéaire (ou proche de celle-ci) implicite en fonction de la longueur d’onde,
alors, la dépendance explicite et I'implicite en A s’annulent mutuellement et la valeur du retard du
retardateur composite devient constante (achromatique0.).

Suivant I'exemple donné en [Chenault 1993], lorsqu’on évalue I'eq. (2.10) il est possible de montrer
gue la meilleure condition d’achromaticité s’accomplit lorsque le rapport entre les épaisseurs t; sur t,
s’approche du rapport An,(A) sur An;(A). D’ailleurs, il est aussi possible de montrer que la somme des
deux épaisseurs t; et t,, détermine la valeur du retard de la lame composite.

La figure 11.7 montre d’un c6té la dispersion de la biréfringence des deux matériaux considérés ici,
et d’'une autre la différence entre celles-ci. La différence de biréfringences n’est pas linéaire, mais
montre deux pentes, une assez prononcée pour des longueurs d’onde inférieures a 3um et une autre
pente plus douce, pour des longueurs d’onde plus grandes que 3um. Le fait que la dispersion de la
différence de biréfringences présente deux pentes veut dire qu’il ne sera pas possible d’achromatiser
la lame composite dans toute le domaine spectral compris entre 2 et 12 um, mais seulement un
domaine compris entre 2 et 3 um ou bien un domaine compris entre 3 et 12 um. Compte tenu du
cahier de charges pour le PSG le choix a été fait d’achromatiser la lame composite pour le domaine
spectral le plus large, entre 3 et 12 um.

J'ai utilisé une rutine d’optimisation numérique afin de déterminer les épaisseurs idéales qui
devraient permettre de créer un retardateur composite achromatique ayant un retard proche de
132°. La routine d’optimisation cherchait a maximiser la valeur moyenne du conditionnement sur le
domaine spectral compris entre 3 et 11 um en prenant comme parametres les épaisseurs des lames
en CdS et CdSe ainsi que les quatre positions du retardateur.
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Figure 1.7. Dépendance spectrale de la biréfringence du CdS (ligne rouge) et du CdSe (ligne bleue) calculés a
partir de [27]. Rapport entre la biréfringence du CdS et du CdSe (ligne violette).

La figure 11.8 montre le retard du retardateur composite et le conditionnement correspondant
résultant de I'optimisation. Les épaisseurs théoriques optimales pour les lames de CdS et CdSe
sont 1890 um et 1610 um respectivement, et le rapport correspondant est 1.174. La dispersion
naturelle du CdS et du CdSe fait que I'achromatisation de la lame composite, ne soit parfaite. On
constate notamment que la valeur du retard fluctue d’environ 20° dans le domaine spectral simulé.
La valeur du conditionnement n’atteigne sa valeur maximale théorique que sur deux points en
accord avec [24], mais grace a la quasi achromaticité de la lame composite, la valeur reste en dessous
de 0.45 pour la plupart de longueurs d’onde entre 3 et 11 um. Un conditionnement de 0.45
correspond a 80% de la valeur optimale de 0.577 que nous avons choisi comme une limite inférieure
pour garantir un tres bon fonctionnement du polarimetre. Avant I'avénement de ['utilisation de
I’optimisation du conditionnement pour la conception polarimétrique, dans les années 2000, la
plupart des polarimétres étaient construits avec des lames quart d’onde et atteignaient ainsi des
conditionnements égaux ou inférieurs a 0.3 tout en réussissant a fournir des mesures de qualité.
D’un autre c6té, sur la base de multiples expériences en matiere de conception polarimétrique au
laboratoire LPICM, il a pu étre établi de maniére empirique que pour des valeurs du conditionnement
en dessous de 0.2, la propagation du bruit est tres importante rendant tres difficile, voire impossible,
d’appliquer la méthode de calibration (voir chapitre 3, méthode ECM) et / ou d’exploiter des mesures
polarimétriques. Compte tenu de ces deux références, le conditionnement produit par la bilame,
toujours supérieur a 0.45, fait espérer des mesures polarimétriques de bonne qualité.

Afin d’étudier la robustesse de la solution a des petites variations d’épaisseur des lames j’ai simulé
tant le retard du retardateur composite comme le conditionnement associé résultant d’une
fluctuation en épaisseur d’environ +5um, qui est la précision typique de fabrication de lames d’onde
d’haute qualité. Le résultat de ces simulations est rapporté sur les graphiques a) et b) de la figure I1.8.
Les courbes en bleu ont été obtenues pour des valeurs des épaisseurs des lames en CdS et CdSe de
1884 et 1615 um, ce qui correspond a un ratio de 1.167, et les courbes en rouge ont été obtenues
pour des valeurs des épaisseurs des lames de CdS et CdSe de 1896 et 1605 um, ce qui correspond a
un rapport d’épaisseurs de 1.181.
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Figure 11.8 : (a) Dépendance spectrale de la biréfringence du retardateur composite pour lequel le rapport
d’épaisseurs est optimal (ligne noire). Les lignes bleue et rouge correspondent a des apports d’épaisseurs qui
s’écartent légérement de I'optimum. (b) Dépendance spectrale du nombre du nombre de conditionnement d’un
PSG caractérisé par les retards montrés dans cette figure. Les codes de couleur des lignes sont les mémes pour
les deux figures.

Les fluctuations en épaisseur ont par conséquence d’augmenter ou de diminuer la valeur du retard
de la lame composite d’environ 10° par rapport a la valeur optimale. Ces variations au niveau du
retard on par conséquence la dégradation globale du conditionnement qui aurait un PSG qui
utiliserait le retardateur en question. Une réduction du rapport d’épaisseurs en comparaison avec
I'optimal a pour conséquence un rétrécissement du domaine utile du PSG. Une augmentation du
rapport d’épaisseurs permet d’augmenter un peu le domaine spectrale de travail mais sous peine de
dégrader légérement le conditionnement. Cela dit, cette dégradation n’étant pas extréme, les
valeurs du conditionnement restent tres acceptables.

Les résultats de cette simulation montrent que s'il était possible de trouver un fabriquant qui
pouvait produire et polir des lames en CdS et CdSe avec les tolérances spécifiés ci-dessous il serait
possible de fabriquer un retardateur quasi-achromatique permettant de travailler dans une gamme
assez étendue dans le domaine infrarouge.

En complément de cette étude j'ai aussi appliqué la méme démarche pour étudier la possibilité de
créer un retardateur en utilisant une combinaison du CdS et d’'un matériau ternaire, le thiogallate
d’argent, AgGaS. L’'avantage de l|’association (CdS-AgGaS) est qu’elle produit un retardateur
transparent dans un domaine spectral allant du visible jusqu’a I'infrarouge tandis que la commination
(CdS-CdSe) n’est transparente que dans le domaine infrarouge. Du point de vue pratique, avoir un
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retardateur transparent dans le visible permettrait de travailler avec le microscope en lumiére visible
sans avoir besoin de le retirer du chemin optique. Eventuellement cette solution pourrait permettre
de réaliser des mesures polarimétriques dans le domaine visible a condition que le retard reste
achromatique dans ce domaine aussi. La figure 1.9 montre la réponse spectrale de la biréfringence
des deux matériaux considérés, lignes rouge (AgGaS) et bleue (CdS), ainsi que la différence entre
elles. Les valeurs des indices ordinaire et extraordinaire du AgGaS ont été évalués a partir des
modeles de dispersion proposés dans la littérature [28] La biréfringence du AgGaS étant beaucoup
plus haute que celle du CdS, le rapport de biréfringences, et par conséquent le rapport optimal
d’épaisseurs est de I'ordre de 3. Bien que la différence de biréfringences montre une légere inflexion
vers 4.2 um, le vrai changement se produit vers 1.4 um, raison pour laquelle I'achromatisation peut
étre simulée pour cette combinaison de matériaux dans un domaine spectral compris entre au moins
1.4 et 12.5 um. Le domaine de simulation s’étend dans ce case un peu plus loin vers les longues
longueurs d’onde par rapport au cas précédant car le AgGaS a un domaine de transparence plus
étendu que le CdSe.

Une optimisation du domaine d’achromaticité de la lame composite en AgGaS-CdS a été réalisée en
prenant comme parametres les épaisseurs des deux matériaux ainsi que les quatre angles azimutaux
du retardateur dans un PSG l'utilisant comme élément retardateur. Le résultat de cette simulation
est illustré dans la figure 11.10. Le couple AgGaS-ZnS produit un retardateur composite avec une
réponse quasi-achromatique trés intéressante avec un écart maximal d’environ = 12 ° dans un
domaine spectral plus étendu tant sur les longues que sur les courtes longueurs d’onde que le couple
classique ZnS-ZnSe.
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Figure 11.9. Dépendance spectrale de la biréfringence du AgGas (ligne rouge) et du CdS (ligne bleue) calculés a
partir de [27]. Rapport entre la biréfringence du AgGas et du CdS (ligne en violet).

La figure 11.10 montre aussi le conditionnement optimal (ligne noire) qui devrait étre obtenu en
prenant comme retard pour le retardateur composite le retard le plus achromatique. A l'instar du
retard de la lame composite, le nombre de conditionnement du PSG montre une faible dépendance
spectrale. Il atteigne la valeur optimale a au moins pour trois longueurs d’onde, et pour toutes les
autres le conditionnement est bien au-dessous de 0.45, ce qui en fait de lui un excellent candidat
pour un polarimetre travaillant sur un large domaine spectral. Les épaisseurs optimales des lames en
AgGaS et ZnS pour lesquels la meilleure solution a été trouvée sont 266 et 861 um respectivement.
Le rapport d’épaisseurs optimal est donc 3.24. Cette valeur est plus grande que le rapport
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d’épaisseurs pour la bilame composite en ZnS-ZnSe car la différence entre la biréfringence du AgGa$S
et du ZnS est bien plus importante que celle entre le ZnS et le ZnSe.
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Figures 11.10 Dépendance spectrale optimale de la biréfringence du retardateur composite pour lequel le
rapport d’épaisseurs est optimal (ligne noire). (a) Les lignes bleue et rouge correspondent a des apports
d’épaisseurs qui s’écartent légerement de I'optimum. (b) Dépendance spectrale du nombre de conditionnement
d’un PSG avec un retardateur dont le retard correspond a des valeurs montrées dans la figure. Les codes de
couleur des lignes sont les mémes pour les deux figures.

Par analogie a ce qui a été fait pour la lame en CdS-CdSe, une simulation numérique a été réalisée
pour vérifier la robustesse de la solution optimale en termes des épaisseurs des lames en AsGaS et
CdS. Les lignes en rouge et bleu sur les figures 11.10 a) et b) représentent respectivement le retard et
le nombre de conditionnement résultants d’appliquer une variation de #3 um aux épaisseurs
optimaux. Le fait que le rapport d’épaisseurs soit plus grand pour la lame composite en AgGaS-CdS
(R=3.24) que pour la lame composite en CdS-CdSe (R=1.174), rend la solution optimale un peu moins
robuste, car une variation arbitraire sur I'épaisseur de AgGaS a un effet sur le retard final au moins
deux fois (3.24/1.174) plus important que la méme variation d’épaisseur sur une lame en CdSe.
Compte tenu de cette différence, et malgré le fait que la variation d’épaisseurs utilisée pour cette
simulation est légérement inférieure a celle utilisée pour la lame composite en CdS-CdSe, les effets
de la variation des épaisseurs sur le retard et le conditionnement sont comparables dans les deux
cas. La variation des épaisseurs se traduit par une variation du rapport correspondant d’épaisseurs
de l'ordre de 0.05 les portant a 3.193 et 3.289 pour les simulations correspondant aux lignes bleue et
rouge respectivement. Cette variation conduit a une augmentation ou une diminution globale du
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retard de la lame composite d’environ 20° par rapport a la valeur considérée comme optimale. La
variation des épaisseurs augmente la dépendance spectrale de la valeur du conditionnement, ce qui
peut s’interpréter comme une dégradation en termes d’achromaticité. Parmi les deux sens de
variation, celle pour laquelle le rapport d’épaisseurs diminue (lighe bleue) présente une plus grande
impact sur la achromaticité et la valeur du conditionnement.

Les résultats de ce travail de simulation montrent que sur un plan purement théorique il est
possible de déterminer des épaisseurs qui permettraient d’obtenir une lame composite
achromatique ainsi que de spécifier des tolérances compatibles avec des capacités de production
d’un constructeur de haute qualité.

Malgré ce travail de recherche et d’ingénierie approfondi, il n’a pas été possible d’obtenir une
réponse positive de la part de I'ensemble des fournisseurs de composants optiques pour l'infrarouge
ou de cristaux en CdS, CdSe et AgGaS. Pour cette raison il n’a pas été donc possible de faire fabriquer
des lames et une solution alternative consistant a I'utilisation de prismes a d{i étre explorée.

Retardateur Achromatique par réflexion totale interne dans des prismes

Le phénomene de réflexion totale interne se produit lorsqu’un faisceau de la lumiére illumine une
interface entre deux matériaux différents avec un angle d’incidence supérieur ou égal a I'angle
critique. Dans ces conditions le faisceau de lumiére ne peut pas étre transmis a travers de l'interface
et il est complétement réfléchi. En plus du phénoméne de réflexion de la totalité de I'énergie du
faisceau, I'apparition d’'une onde évanescente a I'endroit ol le faisceau a interagi avec l'interface,
crée une différence de phase entre les composantes paralléle et perpendiculaire de la polarisation de
la lumiere par rapport au plan d’incidence sur l'interface. Cette différence de phase a la particularité
de dépendre explicitement de I'angle d’incidence du rayon lumineux sur l'interface et du rapport
entre les indices de réfraction des deux matériaux qui forment ladite interface [29]. Lorsque la
réflexion totale interne s’opére pour des longueurs d’onde dans un domaine spectral pour lequel
I'indice de réflexion des matériaux qui forment I'interface montre peu de dispersion spectrale le
retard produit est essentiellement peur dépendent de la longueur d’onde, et le phénomene de
réflexion totale peut étre exploité pour créer des retardateurs quasi-achromatiques. Le premier a
construire un retardateur basé sur des réflexions internes f(t Augustin Fresnel en 1807 [30]. Le
retardateur de Fresnel, représenté schématiquement en haut sur la figure 1l.11, consistait en un
rhomboedre dont les faces d’entrée et de sortie étaient paralléles et formaient un angle (6) par
rapport aux deux autres faces latérales. Le faisceau pénétre le rhomboedre en incidence normale,
subit deux réflexions totales successives sur les faces latérales avec le méme angle (6).
Géométriquement, I'angle (8) et la taille des faces d’entrée et de sortie détermine la forme du
rhomboedre. Le rhomboédre de Fresnel originel ne peut pas étre comme retardateur tournant parce
que le faisceau a la sortie du rhomboédre serait décalé par rapport a la trajectoire du faisceau
incident. Cependant, comme montré schématiquement en bas de la figure I1l.11, il est toujours
possible d’associer un deuxiéme rhomboedre, symétrique au premier, pour ramener le faisceau en
sortie sur la méme trajectoire du faisceau incident et permettre ainsi la rotation de I'ensemble de
deux prismes sans altérer I'alignement du faisceau. Le retard produit par un rhomboédre double de
Fresnel est égale a deux fois le retard produit par un rhomboédre simple car le nombre de réflexions
internes est égal a 4.
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Figure 11.11. Scheme optique montrant un rhomboédre du Fresnel simple (haut) et un double rhombe de
Fresnel (bas).

e retard induit par une seule réflexion totale est donné par I'’équation (2.11) [31], on observe que le
retard, A, dépend sur I'angle d’incidence, 8 et sur I'indice de réfraction, n, de la matiere avec laquelle
le rhomboédre est construite,

26in2(0)—
cos 6 \/n?sin?(0) 1) (2'11)

n sin2(0)

A = 2 arctan(

L'objectif est de déterminer quelle forme et quel matériel utiliser pour construire un prisme a
réflexion totale interne afin de produire un retard achromatique égal a 132° avec une tolérance de +
20°, tout en minimisant la longueur de celui-ci pour réduire le plus possible son I'encombrement
dans le montage optique du microscope. Le prisme doit aussi pouvoir accepter un faisceau ayant
1042 mm de diametre. Aprés avoir examiné la littérature, [30-33], j’ai pu identifier trois possibles
types de prismes ou de montages alliant prismes et miroirs, présentés schématiquement dans la
figure 11.12 qui ne dévient pas le faisceau de sa trajectoire initiale et qui sont des candidats
potentiels. Les trois possibilités sont :

Forme candidate 1 : Un rhomboédre simple de Fresnel suivi de deux miroirs (notés M1 et M2 dans
la figure 11.12) utilisés pour recaler le faisceau a la sortie du dispositif sur la méme trajectoire que le
faisceau incident. Le faisceau suit 2 réflexions totales dans le rhomboedre de Fresnel.

Forme candidate 2 : appelée conventionnellement AD (Achromatic Device) dans la littérature. Le
faisceau suit trois réflexions totales internes. L'angle d’incidence pour la premiére réflexion est
identique a celui de la troisieme mais différent de I'angle d’incidence de la deuxiéme réflexion
interne.

Forme candidate 3 : cette forme correspond a un rhomboeédre double de Fresnel. Le faisceau suit
quatre réflexions totales internes a l'intérieur du rhomboédre double. L’angle d’incidence est le
méme pour les quatre réflexions.
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Figure I1.12. Représentation schématique des trois formes alternatives pour créer un compensateur
achromatique par réflexion totale interne. La forme tridimensionnelle (colonne 1) d’accompagne d’un
diagramme optique (colonne 2). Forme 1 : Rhomboeédre de Fresnel simple et 2 miroirs, Forme 2, Prisme AD,
Forme 3 Rhombe double de Fresnel.

Afin de pouvoir sélectionner la plus adéquate des formes j’ai simulé pour chacune des formes
candidates listées précédemment, la dépendance du retard en fonction de I'angle de réflexion
interne pour lequel a lieu la réflexion totale interne. Pour chaque forme candidate j'ai étudié
I'influence du matériel avec lequel le prisme est construit en utilisant pour cela des dispersions
correspondant a des matériaux transparents dans le visible et I'infrarouge. J’ai choisi pour cela le
séléniure de zinc (ZnSe) avec un indice de réfraction égal a 2.4 et transparent entre 0.6 et 18 um, et
le fluorure de baryum (BaF,) avec un indice de réfraction de 1.45 et transparent entre 0.2 et 11 um.
Un deuxiéme raison qui a motivé ce choix est qu’il y a des fournisseurs qui proposent des prismes
manufacturés en ces matériaux. Le fluorure de calcium, (CaF,) a été testé comme troisieme
alternative, cependant, les résultats pour ce matériau ne sont pas discutés ici car tres similaires a
ceux obtenus pour le BaF,. D’ailleurs, le CaF, est plus dispersif que le BaF,, ce qui produit des
retardateurs de moins bonne achromaticité et aussi le CaF, présente un domaine spectrale de
transparence plus étroit que le BaF,.

La figure 11.13, présente le retard en fonction de I'angle de réflexion interne pour un rhomboedre
de Fresnel simple. Les simulations ont été réalisées pour deux longueurs d’onde, 2 et 13 um situées
aux extrémes du domaine spectral d’intérét. Les résultats correspondants a la dispersion du ZnSe et
du BaF, sont représentés respectivement dans les graphiques de gauche et de droite de la figure. On
constate qu’il n’est pas possible d’attendre un retard de 132° ou 227° pour un rhomboédre en BaF,,
mais ceci est possible pour un rhomboédre en ZnSe si I'angle de réflexion interne est: 8 = 25.8° ou
52.7°. U'angle de 52.7° est préféré a 25.8° car moins sensible a des variations éventuelles d’angle
d’incidence dues par exemple a un faisceau légerement divergent. La simulation de la forme de ce
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prisme avec un logiciel de tracage de rayons optiques (Zemax) permet de obtenir la forme précise du
prisme pour une aperture de 10 mm. Si a cela s’ajoute la présence des deux miroirs de renvoi, la
taille totale de la forme projetée sur la direction de propagation de la lumiére est égale a peu pres a
134 mm.
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Figure 11.13. Retard en fonction de I’angle de réflexion interne pour la forme numéro 1 représentée sur la
figure 11.12 en ZnSe (gauche) ou en BaF, (droite). En rouge et bleue des simulations a des longueurs d’onde de 2
et 13 um respectivement.

La figure 11.14 présente des résultats analogues a ceux discuté en haut pour le retardateur alternatif
2, le prisme AD. Le retard de 132° ou 227° n’est pas réalisable pour un prisme fait en BaF, mais ce
retard peut étre atteint par un prisme en ZnSe pour des angles de réflexion interne 6 = 24° 32.7° et
71.68°. La forte dépendance du retard en fonction de I'angle d’incidence pour les formes avec des
angles 24° et 32.7° rendent ces deux possibilités moins intéressantes que la configuration pour un
angle de 71.68°. Cette solution a l'avantage de présenter aussi trés peu de chromaticité car les
simulations pour 2 et pour 13 um sont presque identiques. La taille du prisme calculé a I'aide du
logiciel de simulation optique pour un angle de réflexion interne de 71.68° et une face d’entrée
carrée de 10x10 mm est de 144.9 mm.
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Figure 11.14. Retard en fonction de I’angle de réflexion interne pour la forme numéro 2, AC, représentée sur la
figure 11.12 en ZnSe (gauche) ou en BaF, (droite). En rouge et bleue des simulations a des longueurs d’onde de 2
et 13 um respectivement.

Enfin la figure 11.15, présente les résultats obtenue pour la forme numéro 3 (le rhomboédre
double). Pour cette forme il est possible d’atteindre tant un retard de 227° comme de 132° pour un
prisme en ZnSe, et le retard de 132° pour un prisme en BaF,. Le prisme en ZnSe est moins
chromatique que le prisme en BaF2 car les courbes simulées a 2 et a 13 um sont presque identiques,
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ce qui rend le ZnSe plus intéressant du point vue purement spectrale que le prisme en BaF,. La
simulation pour le prisme en ZnSe suggére |'existence de quatre solutions compatibles avec les
valeurs du retard ciblés pour des angles de réflexion interne égaux a 24.3°, 24.9°, 58.3° et 71.8°. Les
solutions correspondant aux angles 24.3°, 24.9° sont rejetées d’amblée car elles présentent une trop
grande dépendance du retard par rapport a des petites variations de I'angle d’incidence. Parmi les
deux solutions restantes, la sélection se porte naturellement sur celle correspondant a I'angle
d’incidence de 58.3° car il permet de construire un prisme plus court, 112 mm que la solution pour
I'angle de 71.8° qui donne lieu a un prisme long de 263 mm.
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Figure 1.15. Retard en fonction de I’angle de réflexion interne pour la forme numéro 3, le double rhomboédre
de Fresnel, représentée sur la figure 11.12 en ZnSe (gauche) ou en BaF, (droite). En rouge et bleue des
simulations a des longueurs d’onde de 2 et 13 um respectivement.

En conclusion, en tenant compte des deux critéres de priorités concernant le retard et la taille du
prisme pour minimiser son encombrement a I'intérieur du montage optique, la solution choisie a été
le candidat numéro 3 correspondant au rhomboédre double fabriquée en ZnSe produisant un retard
de de 227° avec une taille de 112.5 mm.

Une paire de rhomboédres a pu étre fabriquée et testée en conditions réelles au le laboratoire et il
a été constaté que leur réponse polarimétrique globale était tout a fait satisfaisante et en accord
avec les prédictions du modele théorique. L'aspect le plus critique lors de [I'utilisation de
rhomboedres en conditions réelles, et en particulier lorsqu’ils sont tournés pendant le pilotage du
polarimétre est de pouvoir maintenir le faisceau de lumiére parfaitement aligné et sans oscillations.
Sur un instrument non-imageur comme le polarimétre infrarouge spectroscopique décrit en [16] et
en service actuellement sur la ligne SMIS du synchrotron SOLEIL, il est possible de compenser |'effet
du mouvement du faisceau en ajutant une petite sphere intégratrice juste devant le détecteur,
cependant cette solution n’est plus applicable sur un systeme imageur. Dans le cas de microscope
polarimétrique nous avons constaté les images d’intensité correspondant a différents états de
polarisation obtenues pour différents azimuts des retardateurs du PSG et du PSA étaient décalées
d’une distance équivalente a 4 ou 5 pixels les unes par rapport aux autres. Ce décalage ne pose pas
de probleme lorsqu’il s’agit de mesurer des échantillons dont la surface est homogéne, cependant le
décalage peut causer des artefacts polarimétriques assez visibles lorsqu’il s’agit d’'imager des objets
avec des contours abrupts. La solution classique a ce probléme passe par un traitement d’image et le
développement d’un algorithme de recalage d’'images. Le développement d’un tel algorithme a été
commencé mais il n’a pas été fini, car il a été possible de trouver une troisieme alternative novatrice
pour la conception et le pilotage du polarimeétre.
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Les principales caractéristiques de la nouvelle configuration et méthode de pilotage sont: i) la
capacité de générer des états de polarisation pour le PSG et de configurations d’analyse de
polarisation pour le PSA capables de maintenir un conditionnement optimal sur une plage spectrale
trés large comprise entre 2 et 12 um, et, ii) le fait d’éviter des déplacements du faisceau. Cette
troisieme alternative est parfaitement adaptée a des contraintes techniques imposées par la
conception du montage optique et ¢a a été I'option finalement implémentée. Comme il a été signalé
dans l'introduction de ce chapitre, il n’est pas possible de donner ici la description détaillée de cette
troisieme alternative car elle fait partie d’'une demande de dépot de brevet qui est en cours
actuellement

I1.2. Conception Optique et Optomécanique
I.2.1. L’éclairage de Kohler

L'éclairage joue un role important en microscopie optique. Historiquement, les microscopes
utilisaient pour I'éclairage un systéeme optique formé par des lentilles qui créaient une image de la
source d’illumination directement sur I’échantillon en accord avec ce qui était appelé le principe de
Iillumination critique. Bien que tres efficace au niveau de la collecte de lumiere, cette configuration
présente des inconvénients pour I'imagerie, puisque I'image de la source, généralement un bulbe
incandescent, se superpose a I'objet étudié créant ainsi un éclairage non uniforme. August Kohler
proposa en 1893 [34] une méthode alternative, robuste et a la fois facile a mettre en ceuvre, qui est
devenue un standard depuis en microscopie, et qui est connue actuellement d’aprés son inventeur
comme l'illumination de Koéhler. La principale caractéristique de l'illumination de Kohler est de
permettre un éclairage uniforme de I’échantillon [35-37] raison pour laquelle a été largement préféré
a I’éclairage critique pour I'étude d’échantillons biologiques. Dans son implémentation la plus simple,
représentée schématiquement sur la figure 11.16, I'éclairage de Kohler, nécessite une source de
lumiere, un systéme optique nommeé collecteur, et un systéme optique nommé condenseur.

Field Stop Apperture Stop

Source §I
] '

Collector Condenser

Sample

Figure 11.16. Schéma optique illustrant le principe de I'lllumination de Kéhler.

Cette configuration compte aussi avec deux diaphragmes nommeés diaphragme de champ et
diaphragme d’aperture. Le diaphragme de champ se place souvent prés de du collecteur et sa
mission est de limiter la taille de la zone illuminée sur I’échantillon. Le diaphragme d’aperture se
situe sur le plan focal arriere du condenseur et en agissant sur la divergence des rayons arrivant sur
la I'échantillon, sert a contrbler lintensité lumineuse de I'éclairage. La position des deux
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diaphragmes dans la configuration de Kohler est telle qu’ils permettent de controler
indépendamment la divergence et la taille du faisceau lumineux. Le collecteur posseéde une grande
aperture numérique afin de maximiser le flux de photons collecté. Le collector crée une image de la
source exactement sur la position du plan focal arriere du condenseur. Cette derniére condition fait
que les rayons de lumiére émanant de I'image de la source soient collimaté par le condenseur
lorsqu’ils sont dirigés vers I'échantillon. Le condenseur, en plus de renvoyer la lumiere sur
I’échantillon doit aussi créer une image du diaphragme de champ sur celui-ci.

I1.2.2. Conception Optique du Bras d’Eclairage

Le schéma optique montré dans la figure I1.17 peut étre généralisé ou adapté en fonction des
caractéristiques du systéme d’illumination souhaité. Dans le cas du microscope polarimétrique il est
nécessaire de prendre en compte les contraintes suivantes qui lui sont propres: i) la taille de la
source, de 2 mm, ii) la nécessité d’avoir un espace d’environ 150 mm pour loger une des parties du
polarimétre appelé générateur d’états de polarisation, iii) I'aperture utile, ou diametre, des
composants optiques utilisés pour le générateur d’états de polarisation, d’environ 20 mm et des
optiques utilisés pour focaliser la lumiére, entre 25 et 50 mm, iv) le diametre de la pupille d’entrée
du systéeme optique utilisé comme condenseur, d’environ 7 mm et v) pouvoir travailler dans une
gamme spectrale tres large pouvant aller de I'infrarouge moyen au visible. A toutes ces contraintes
s’ajoute le fait qu’il est important d’installer le générateur d’états de polarisation dans une zone du
trajet optique ou le faisceau soit collimaté plutét que sur une zone ou le faisceau soit convergent
pour avoir une distribution de polarisation homogéne sur I'ensemble de la section transverse du
faisceau lumineux. Sur le schéma de Kéhler simple représenté plus haut, le seul endroit ou le faisceau
est collimaté se trouve entre le condenseur et I'échantillon, cependant, cet espace ne peut pas étre
utilisé dans la pratique car en général sa taille est trop petite, inférieure a 1 cm, pour héberger le
générateur d’états de polarisation. Le générateur d’états de polarisation a été cité ici succinctement
pour pouvoir décrire la partie purement optique du microscope polarimétrique, cependant, une
définition plus précise de la fonction de ce systeme dans un polarimetre, ainsi qu’une description
détaillée tant de celui-ci comme des caractéristiques des composants optiques qui ont été utilisés
dans le microscope se trouve dans les sections 1.4 et IV de ce méme chapitre.

Afin de satisfaire a I'ensemble de ces contraintes, nous avons utilisé une version modifiée de la
configuration de Kohler classique, en utilisant une chaine de deux télescopes afocaux entre la source
et le condenseur. Les deux télescopes ont pour mission de permettre le contréle de la taille et de
I"aperture du faisceau grace a aux diaphragmes de champ et d’aperture respectivement, ainsi que
d’offrir un espace suffisant pour pouvoir installer convenablement un générateur d’états de
polarisation. Des miroirs sphériques ont été utilisés a la place de lentilles, afin d’éviter des effets
d’aberration chromatique et de pouvoir ainsi utiliser le microscope dans un domaine spectral tres
large. Le condenseur représenté sur la figure 1.2 n’est pas une lentille mais un modeéle qui

correspond a I'élément optique qui a été réellement utilisé dans le montage, un objectif de
microscope réflectif de type Schwarzchild (voir section IV.2 pour plus de détails). Le plan focal arriere
du modeéle utilisé se trouve a l'intérieur de I'élément optique et il est impossible d’y installer un
diaphragme d’aperture. L’avantage du montage optique que nous proposons est qu’il crée une image

du diaphragme d’aperture (c.a.d. de la source) exactement a la position ol se trouve le plan focal
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arriere de I'objectif de microscope. Le diaphragme d’aperture étant facilement accessible a le méme
effet qui aurait un diaphragme physique installé dans I'objectif de microscope. Puisque le
grossissement typique de I'objectif de microscope est de 25X, la taille de la tache de lumiére projetée
sur I’échantillon, d’environ 1 mm, est 25 fois plus petite que la taille du faisceau dans le générateur
d’états de polarisation.

Par simplicité, sur les figures I1.16 et I1.17, des rayons appartenant a deux familles, rouge et bleue,
ont été représentés. Les rayons appartenant a une méme famille, sont émis par une toute petite
zone de la source et arrivent collimatés sur I’échantillon a un angle d’incidence donné. Si le
diaphragme d’aperture est complément ouvert des rayons appartenant a de multiples familles
arrivent sur la méme surface de I'’échantillon avec leur angle d’incidence respectif. Ceci a par effet de
créer un éclairage de grande intensité. Si on ferme le diaphragme d’aperture, on sélectionne la
distribution d’angles d’incidence qui arrivent sur I’échantillon, ce qui a pour effet la réduction de
I'intensité de la tache lumineuse sur I’échantillon mais pas sa taille. Enfin, si on déplace latéralement
le diaphragme par rapport a I’axe optique et qu’on le ferme assez, il est possible de sélectionner une
famille de rayons et d’éclairer ainsi I’échantillon avec un angle d’incidence bien déterminé. Dans la
pratique, un compromis raisonnable doit étre trouvé entre I'étendu des angles d’incidence avec
lesquels I’échantillon est éclairé et I'intensité du faisceau lumineux qui est, in-fine, proportionnel au
rapport signal sur bruit des images captées par le détecteur du microscope.

La figure 1.17 montre un schéma de la configuration du bras d’éclairage. Afin de faciliter
I'interprétation du fonctionnement optique du montage, des lentilles ont été représentées sur la
figure a la place des miroirs sphériques utilisés réellement dans le montage. Dans le microscope la
source primaire de lumiere est un laser accordable a puits quantique produisant un faisceau trés bien
collimaté dont le diametre est de 2 mm. Afin d’éviter 'apparition d’effets optiques liés a la grande
cohérence spatiale du faisceau laser (speckle, diffraction sur les bords, bandes d’interférences...),
avant d’arriver au bras d’éclairage, le laser illumine un diffuseur tournant a grande vitesse. Le
diffuseur produit une tache lumineuse émettant des rayons avec une certaine divergence et devient
ainsi une source de lumiére secondaire. La lumiére renvoyée par le diffuseur a été considérée ici a
des fins de modélisation du systéme optique comme la source principale du montage optique. La
taille cette cette source de lumiere est de 2 mm, comme celle du faisceau laser qui I’a produite.

Field Stop Aperture Stop Polarisation Generator
Source ;".'u ‘ ="'-‘ ’ A T

Condenser

Figure 11.17. Schéma optique de la configuration de Kéler modifiée utilisé pour le bras d’illumination du
microscope.

Le premier systeme optique est constitué des deux lentilles, 1 et 2, représentées sur la figure 11.17.
Puisque la source de lumiere est située sur le plan focal de la lentille 1, le systéme produit une image
de celle-ci sur le plan focal de la lentille 2. La fonction principale du systeme de deux lentilles est
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d’héberger le diaphragme de champ (field stop), et le diaphragme d’aperture (aperture stop) situé
sur le plan focal de la lentille 2 pour permettre le contréle indépendant de la divergence et de la taille
du faisceau. Bien que cela puisse paraitre contradictoire, les noms des diaphragmes ont été choisis
non par rapport a la fonction qu’ils auraient d avoir si on considérait le systeme formé par les
lentilles 1 et 2 individuellement, mais sur I'effet qu’ils ont sur les caractéristiques du faisceau sur le
plan de I'échantillon. Le deuxieme systéme est formé par les lentilles 3 et 4. A I'instar du premier
systeme, le couple de lentilles 1 et 2 transporte I'image secondaire de la source situé a la position ou
se trouve le diaphragme d’aperture, jusqu’au plan focal arriere du condenseur.

I1.2.3. Imagerie bimodale : Le Plan Réel ou Objet, et le Plan de
Fourier

Parmi les caractéristiques du microscope polarimétrique est I'imagerie bimodale dans le plan réel
et dans le plan de Fourier. Le fait de ne pas avoir deux caméras, ne permet pas d'implémenter
simultanément ces deux modes d’imagerie, cependant, comme sera détaillé par la suite, une
conception ingénieuse permet le passage séquentiel d’'un mode a en introduisant un seul élément
optique dans le montage et sans besoin de modifier la position ou la mise au point du détecteur, ce
qui a des fins pratiques se traduit par une facilité d’utilisation.

L'imagerie dans le plan réel permet I'obtention d’'images correspondant a une partie avec un
grossissement déterminé principalement par l'objectif d’imagerie utilisé par le microscope. La
résolution des images est proportionnelle a I'aperture numérique, NA, de I'objectif de microscope et,
le cas échéant, le nombre de pixels de la caméra utilisée comme détecteur [38]. En général le
nombre de pixels du détecteur doit étre choisi doit étre proche du rapport entre la taille du champ
imagé par I'objectif de microscope et la résolution optique (la taille la plus petite qu’il peut résoudre)
de celui-ci. Un nombre de pixels trop grand ou trop petit par rapport a I'idéal conduira a des images
avec une résolution ou un rapport signal sur bruit dégradé [39].

L'imagerie dans le plan de Fourier permet d’obtenir des images de la distribution angulaire de
lumiére transmise et / ou diffusée par I'échantillon. Pour se faire la mise au point se fait sur plan
focal arriere de I'objectif d’imagerie utilisé pour imager I’échantillon, plutét que sur le plan objet
contenant I’échantillon lui-méme, comme c’est le cas pour I'imagerie dans le plan réel [40, 41]. Ainsi,
I'imagerie dans le plan réel est une imagerie résolue spatialement tandis que I'imagerie de Fourier
est une imagerie résolue angulairement. Les deux modes d’imagerie sont complémentaires. L’étendu
du domaine angulaire qui peut étre imagé est directement proportionnel a I'aperture numérique de
I’objectif de microscope. Si les images sont prises a I'aide d’'une caméra, la résolution angulaire sera
proportionnelle au nombre de pixels du capteur, par contre, si les images sont prises en « balayant »
un détecteur ponctuel, la résolution angulaire dépendra de la taille du détecteur.

La figure 11.18 montre une représentation schématique des trajectoires des rayons imagés dans la
configuration en mode réel et dans la configuration en mode de Fourier respectivement. Lorsque les
images correspondent au plan réel, les rayons de lumiere émis par la surface suivent des trajectoires
idéalement stigmatiques, autrement dit, tous les rayons émis par un point de I’échantillon se
réunissent sur un méme point sur le détecteur. Il existe d’ailleurs une correspondance bijective entre
les coordonnées spatiales (x’,y’) sur le plan image (la position des pixels sur une caméra) ou les
photons sont arrivés, et les coordonnées spatiales (x,y) sur le plan de I’échantillon d’ou les photons
sont partis. Dans le cas de I'imagerie sur le plan de Fourier, si on représente la direction des rayons
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lumineux émis par I’échantillon par des coordonnées sphériques (@,0) centrées sur le point
d’émission, leur relation avec les coordonnées spatiales (x’,y’) sur le plan image sont: x' =
Ccos(p)sin(0) et y' = Csin(¢)sin(6) ou C, est une constante proportionnelle a la taille du
détecteur, ¢ est la coordonnée sphérique azimutale et 0 la coordonnée sphérique polaire lié a

I'inclinaison du rayon par rapport a I'axe optique.
a) Imagerie dans le plan réel b) Imagerie dans le plan de Fourrier

Détecteur Détecteur

*| r* sind

G e ; Objectif Objectif
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Echantillon

- -
............ “ Echantillon

Figure 11.18. Vue schématique illustrant la trajectoire des rayons de lumiére dans le bras d’image du
microscope lorsqu’ils sont émis par I’échantillon jusqu’ils arrivent au détecteur pour une configuration
d’imagerie dans le plan réel (a) et dans le plan de Fourier (b). L’image en dessus de chaque schéma illustre un
exemple typique d’une surface rugueuse imagée selon les deux modes d’imagerie.

I1.2.4. Conception Optique du Bras d’'Image

Le bras d’'image du microscope est concu de fagon a pouvoir obtenir des images du plan réel (objet)
sur lequel se trouve I'échantillon, ou des images du plan Fourier correspondant au plan focal arriere
de l'objectif de microscope utilisé pour imager I'échantillon. Le passage d’'un mode d’'imagerie a
I'autre se fait de maniére séquentielle en modifiant la configuration physique des éléments optiques
du microscope. Afin de rendre |'utilisation du microscope simple, il a été décidé de privilégier des
solutions qui minimisent le nombre d’opérations a faire au niveau des éléments optiques du
microscope pour passer d’une configuration a l'autre. Lors de I'étape de conception, une attention
particuliére a été portée sur des configurations discutées dans la littérature permettant une imagerie
du plan de Fourier et du plan réel [4, 41-49]. La conception du bras d’éclairage s’est fortement
inspirée de la configuration C discutée en [42]. Selon cette configuration, le passage entre I'espace
Fourier et I'espace Réel se fait en substituant une des lentilles du montage par une autre lentille de
focale différente situé au méme endroit. L'avantage supplémentaire ce de cette configuration est
gu’elle permet de conserver intouchée la position et la mise au point de la caméra et des éléments
optiques qui succédent la lentille qui doit étre échangée pour passer d’'un mode d’imagerie a un
autre.

En plus d’une commutation facile, le montage optique doit permettre : i) le controle de la taille et
de 'aperture des rayons provenant de la zone imagée, et ii) I'installation de I'analyseur d’états de
polarisation, qui est un dispositif nécessaire pour pouvoir créer un polarimétre complet de Mueller.
Comme sera détaillé dans la section 1.4 de ce chapitre, I'analyseur d’états de polarisation impose
guelques contraintes par sa taille, environ 15 cm, et par le fait qu’il y a des endroits plus favorables
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que d’autres ou il peut étre placé dans le montage. Pour répondre a I'ensemble de contraintes
posées par 'introduction d’un polarimeétre a I'intérieur d’'un microscope, le montage optique utilise
un objectif de microscope, un systeme a quatre miroirs sphériques et une caméra équipée par le
constructeur d’un objectif a focale fixe. Comme dans le cas du bras d’éclairage, et afin de pouvoir
travailler dans un domaine spectral large, des miroirs sphériques ont été utilisés dans le montage
pour éviter des aberrations chromatiques liées a la dépendance spectrale de la focale des lentilles

conventionnelles, ainsi que des problématiques liées au traitement antireflet de celles-ci.

Les figures 11.19 a) et b) montrent schématiquement le montage optique du bras d’'image configuré
pour réaliser une imagerie dans le plan réel et le dans le plan de Fourier respectivement. Ces
schémas ont été simplifiés en utilisant des lentilles a la place de miroirs sphériques pour faciliter
I'illustration de la fonction des différents composants optiques dans le montage. D’ailleurs, pour des
raisons de clarté, les proportions des schémas originaux simulés avec le logiciel de conception
optique n’ont pas été respectées ; la dimension horizontale a été réduite (contractée) par rapport a
la dimension verticale pour créer les images représentées sur la figure.

Le premier des éléments optiques du bras d’imagerie est I'objectif de microscope. Afin de garantir
I’achromaticité du microscope dans une gamme spectrale large, I'objectif de microscope utilisé pour
imager I'échantillon est un type de systeme réflectif connu sous le nom de Schwarzchild ou bien
Cassegrain inversé. Le fait que I'objectif de microscope utilisé soit corrigé a I'infini veut dire qu’il
forme des images a I'infini des objets se trouvant sur le plan objet image. Une facon alternative de
présenter ce type d’objectif consiste a dire que les rayons lumineux émis sous forme d’ondes
sphériques par un point lumineux situé sur le plan objet, seront captés et transformés par I'objectif
en rayons collimatés, autrement dit, en ondes planes. La direction des rayons collimatés, (ou des
ondes planes), a la sortie de |'objectif de microscope dépend de la position qui occupait le point de
lumiere émetteur par rapport a I'axe optique. Si celui-ci était situé sur I'axe optique, les rayons a la
sortie de I'objectif seront collimatés et paralleles a I'axe optique. Si ce point était |égerement décalé
par rapport a |'axe optique les rayons sortiront de l'objectif collimatés mais avec une certaine
inclination par rapport a I'axe optique. L’inclination maximale des faisceaux lumineux qui parviennent
a émerger de I'objectif de microscope crée un faisceau avec une petite divergence et détermine en
méme temps la taille de I'aire (Field of View, FOV) qui peut étre imagée.

Bien que le choix du condenseur dans le bras d’éclairage et I'objectif dans le bras d’image soit a
priori arbitraire, le fait d’utiliser des éléments optiques avec des apertures numériques et des
grossissements équivalents sert a maximiser I'efficacité du transfert de photons d’un bras a l'autre
du microscope. Ceci s’explique car l'aire de la zone de I'échantillon éclairée et imagée sont

comparables, et, en absence d’une diffusion angulaire importante par I'échantillon le céne de
lumiere le plus ouvert incident sur I’échantillon et le cone de lumiere le plus divergent collecté sont
aussi équivalents. Dans le cas du microscope polarimétrique, les objectifs de microscope utilisés dans

les deux bras sont identiques.

Dans les deux schémas montrés dans la figure, deux familles de rayons ont été représentées en
rouge et en bleu. L'origine de la simulation du trajet des rayons appartenant aux deux familles se
situe sur le plan focal arriére (BFP) de I'objectif de microscope utilisé pour I'image et finit sur un plan
qui représente l'aire sensible (Focal plane array, FPA) de la caméra utilisée comme détecteur. La
simulation des trajectoires des rayons ne commence pas sur le plan ou se situe I’échantillon, car
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I'objectif ici est d’illustrer la fonction du montage optique du bras d’éclairage et non pas celle de
I’objectif, dont nous manquons d’informations propriétaires du constructeur pour le simuler
proprement. Malgré cela, les éléments caractéristiques du faisceau de rayons lumineux utilisé pour la
simulation notamment, une divergence de 6°, et une taille de 8 mm au niveau du plan focal arriere
de I'objectif de microscope, correspondent aux spécifications données par le fabricant de I'objectif
de microscope (voir le Tableau 1 dans la section IV.2 pour plus de détails) et permettent de réaliser
une simulation réaliste. Les couleurs des rayons ont été choisis pour rendre évident le fait que le
systeme optique produit soit une image du plan objet ou se trouve I'échantillon, soit du plan focal
arriere de I'objectif de microscope, en fonction du mode d’imagerie choisi.

a) Imaging Arm - Real Plane Imaging

Polarization Analizer Camera
N | A | A A I\
K H —
—— — e ——T . =
\/ | \/ ’ \/ \/ \Y/
Field Stop Aperture Stop !
Lens 1 Lens 2 Lens 3 Lens4 Cam.Lens
Objective BFP
b) Imaging Arm - Fourier Plane Imaging
Polarization Analizer Camera
N | N — | N A /
—— | i —
B . — | ——
h \/ | vy — \/ \/ \/
Aperture Stop Field Stop
Lens 1 Lens 2 Relay Lens Lens4 Cam.Lens

Objective BFP
Figure 11.19. a) Schéma optique du bras d’image pour imager le plan réel et b) le plan de Fourier.
Configuration pour I'imagerie du plan réel objet

Les couleurs rouge et bleu ont été utilisés dans le schéma optique sur la figure 11.19.a pour
représenter deux familles de rayons collimatés émergeant du plan focal arriere de I'objectif de
microscope et se propageant dans des directions différentes. Ces deux familles de rayons
correspondent a des faisceaux de lumiere émis par deux points situés sur les bords externes de la
zone imagée par 'objectif. La configuration optique fait que les rayons appartenant a une famille
convergent sur un point donné sur I'aire sensible de la caméra utilisée comme détecteur créant ainsi
une image, non du plan focal arriere, mais du plan réel ou se trouve I'échantillon.

La fonction de la lentille 1 qui se trouve juste aprés I'objectif de microscope est de former une
image réelle magnifiée du plan objet de I’échantillon (appelée image secondaire) dont la taille
correspond a celle de la zone imagée multiplié par le grossissement de I'objectif de microscope. A
I’endroit ou se forme I'image secondaire se place un diaphragme qui joue le role de diaphragme de
champ en limitant la zone de I’échantillon observée.
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Les quatre autres lentilles qui se trouvent apres le diaphragme de champ forment deux relais
optiques couplés. Les lentilles 2 et 3 forment le premier de ces deux relais dont la fonction principale
est de créer un espace suffisant pour pouvoir placer ultérieurement I'analyseur d’états de
polarisation. Ce premier relais permet aussi de placer un deuxieme diaphragme qui jouera le role
dans cette configuration d’imagerie de diaphragme d’aperture en limitant la divergence des rayons
qui arrivent sur le détecteur. La lentille 3 forme une deuxieme image secondaire du plan objet. La
lentille 4 et I'objectif de la caméra forment un deuxieme relai dont 'objectif est de transporter la
deuxieme image secondaire tout en adaptant sa taille a celle de la surface sensible de la caméra.

Configuration pour I'imagerie du plan de Fourier

Les configurations optiques pour imager le plan de Fourier et le plan objet réel sont tres similaires
car le seul élément qui differe entre les deux est la lentille 3 discutée précédemment, qui est
substitué par une lentille de relais (appelé « Relay lens » sur la figure 11.19.b). Le changement du
mode d’imagerie modifie aussi la fonction des deux diaphragmes. Les diaphragmes de champ et
d’aperture en mode imagerie du plan réel objet deviennent les diaphragmes d’aperture et de champ
respectivement en mode imagerie du plan de Fourier.

Les couleurs rouge et bleu des rayons correspondant a deux familles différentes représentées sur
le schéma optique de la figure 11.19.b ont été choisis pour mettre en exergue le fait que le systéme
optique crée une image du plan focal arriere de I'objectif de microscope sur la zone sensible a la
lumiere de la caméra utilisée comme détecteur. Les rayons représentent le rayonnement émis par
deux points situés sur les bords externes de la pupille du microscope, qui est I'endroit ou se situe
physiquement le plan focal arriere de I'objectif selon les spécifications du fabricant. Le choix fait sur
les couleurs montre que des rayons émergents d’un point arbitraire situé sur le plan focal arriére
confluent sur un autre point du détecteur formant ainsi une image. La fonction de la lentille 1 est
celle de créer une image de I'échantillon sur I’endroit ol se place le diaphragme qui joue le réle de
diaphragme d’aperture, car en limitant I'aire de I’échantillon considérée limite en fait I'intensité du
diagramme de Fourier enregistrée par le détecteur. La lentille 2 continue a créer quant a elle une
image du plan focal arriere (image secondaire) sur la position ou se trouve le deuxieéme diaphragme.
Ce diaphragme joue le role de diaphragme de champ car limite la taille de la figure de Fourier qui est
imagée par le détecteur. Le systeme formé par la lentille 2 et la lentille de relais crée I'espace
nécessaire pour héberger I'analyseur d’états de polarisation et deuxieme diaphragme. Enfin, le triplet
formé par la lentille de relais, la lentille 4 et I'objectif de la caméra, permet de transporter I'image
secondaire du plan focale arriere vers la zone sensible de la caméra. Ce triplet adapte aussi la taille
de I'image secondaire pour la faire coincider avec celle de la zone sensible de la caméra.

I1.2.5. Conception Optomécanique Globale

La conception d’un systéme optique complexe comme le microscope polarimétrique ne doit pas se
limiter a I'utilisation d’un logiciel de simulation optique pour le tragcage de rayons, sinon qu’elle doit
aussi prendre en compte des aspects liés a des caractéristiques mécaniques et physiques des
composants utilisés. Ainsi, la conception de I'instrument en devenir doit anticiper I'usage qui sera fait
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de celui-ci afin de favoriser une utilisation simple, sécure et confortable. Considérons ici a titre
d’exemple la question des miroirs escamotables qui servent a changer de mode d’imagerie pour
illustrer ce qui a été fait dans le cadre d’une conception opto-mécanique globale. Du point de vue du
logiciel du tracage de rayons il y a plusieurs alternatives équivalentes quant au choix des orientations
et des positions de ces miroirs sur le montage. Si ce n’était que les aspects purement optiques qui
comptaient, le choix parmi ces alternatives serait complétement arbitraire. Cependant, lorsque la
facilité et la sécurité d’utilisation sont prises en compte, les solutions qui permettent de positionner
des miroirs prés de I'opérateur du microscope ainsi que sur des positions qui évitent de toucher
d’autres éléments lors de la manipulation est a privilégier.

Lorsque que les montages deviennent complexes et qui plus est, s’étalent sur les trois dimensions
de I'espace, le fait de pouvoir visualiser la position de chagque composant dans le volume, facilite
grandement le processus de conception globale opto-mécanique et permet de valider des options a
priori obtenues a partir du logiciel de simulation optique basé sur le tracage de rayons. Pour les
besoins de la simulation nous avons utilisé un logiciel de CAO (Conception Assisté par Ordinateur) qui
nous permet de prépositionnel sur un espace numérique des modeles des différents composants
utilisés. Nous pouvons ainsi vérifier par exemple que I'encombrement des éléments optiques
(miroirs, lentilles, polariseurs, moteurs...) est compatible avec leur position, et avec les dimensions
prévues par le logiciel de conception optique. Si des incompatibilités sont détectées grace a la
simulation CAO, une nouvelle configuration optique peut étre testée afin de les éviter. L'itération
entre des simulations tridimensionnelles avec le logiciel de CAO et le logiciel de conception optique
est nécessaire et permet d’optimiser la configuration finale et d’éviter des incompatibilités au niveau
du positionnement et a I'opération des différents composants du systeme. Le schéma a gauche de la
figure 11.20 est une vue en perspective correspondant a une simulation réalisée avec le logiciel de
CAO montrant I'essentiel du bras d’éclairage et le corps du microscope. L'image a droite de la méme
figure est une photographie du montage optique réel montrant le bras d’éclairage et une partie du
corps du microscope. La comparaison entre la simulation et la réalisation pratique permet de
constater la grande similitude entre les deux. Le bras d’éclairage compte surtout des miroirs
sphériques et leurs montures respectives. Le générateur d’états n’est pas visible sur cette vue. Le
corps du microscope compte une colonne sur laquelle se trouvent les supports motorisés du
condenseur, I’échantillon et I'objectif d’imagerie.

Figure 11.20. Image correspondant a la simulation CAO du bras d’éclairage couplé au corps du microscope
(gauche). Image montrant le bras d’éclairage et une partie du corps du microscope (droite).
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Figure 11.21. Image correspondant a la simulation CAO du bras d’image couple a la partie haute du corps du
microscope (gauche). Image du montage réel montrant le bras d’image et la partie haute du corps du
microscope polarimétrique (droite).

Le schéma a gauche de la figure I1.21 est une vue en perspective correspondant a une simulation
réalisée avec le logiciel de CAO montrant le bras d’'image et la partie haute du corps du microscope.
L'image a droite de la figure 11.21 est une photographie du montage optique réel montrant aussi la
partie haute du corps du microscope et le bras d’éclairage. Le bras d’image contient des miroirs
sphériques et leurs montures respectives, 'analyseur d’états de polarisation et deux caméras pour
réaliser des images dans le domaine spectral visible et dans I'infrarouge.

I1.3. Sélection de composants
I1.3.1. La Source de Lumiere

Choisir la source de lumiéere adéquate est un point essentiel. Afin de tester I’éventuel réalisabilité
d’un microscope infrarouge couplé a une source d’haute brillance et puissance il y deux solutions
possibles, soit utiliser un faisceau laser ou bien un faisceau synchrotron. Le faisceau synchrotron
offre un domaine de longueurs d’onde continu et trés large allant de I'infrarouge lointain jusqu’aux
visible ce qui fait de lui le candidat idéal pour étre couplé a un microscope multispectrale.
Malheureusement I'accés a un faisceau synchrotron est limité pour des besoins du service qu’une
ligne de lumiere doit donner a I'ensemble de ses utilisateurs. Un faisceau laser, méme s'il est
accordable, offre un domaine spectral plus réduit qu’un faisceau synchrotron, cependant, il est plus
facilement accessible, et pour certaines longueurs d’onde il est aussi plus puissant qu’un faisceau
synchrotron. C'est donc pour des raisons purement pratiques qu’il a été jugé intéressant d’utiliser
dans un premier temps une source laser pour mener a bien I'assemblage et les premiers tests du
microscope polarimétrique, et dans un deuxiéme temps utiliser le faisceau synchrotron lorsque le
fonctionnement de I'instrument soit optimisé et validé.
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Figure 11.22. Diagramme montrant la puissance spectrale émise par le laser utilisé pour ce travail.

La source de rayonnement infrarouge utilisée pour cette étude est un laser a cascade quantique
(QCL) accordable Mircat-QT (DRS DAYLIGHT) a quatre modules. Le domaine spectral de la source
couvre le domaine de spectrale continu entre 5.5 et 11 um ainsi qu’un petit domaine compris entre
3.3 et 3.78 um. Le laser fonctionne en mode pulsé émettant des pulses de trés courte durée, environ
40ns a une fréquence variable entre autour de 3 MHz. Le faisceau est polarisé linéairement, ce qui
permet, en principe de ne pas utiliser de polariseur linéaire pour le PSG. La taille de spot est de 2.5
mm. La figure 11.22 montre la puissance spectrale du faisceau émis par le laser utilisé pour ce travail
mesuré avec un puissancemetre calibré. La graphique a été divisée en quatre zones pour différencier
le domaine de travail respectif des quatre modules intégrés dans le laser.

I1.3.2. Objectifs de Microscope

Afin d’identifier les objectives adéquates, tout d’abord on a défini le cahier de charge pour la
sélection des objectives qui contient deux aspects suivants : avoir une réponse achromatique afin
d’éviter soit des aberrations chromatiques et permettre de travailler sur un domaine spectral large
et ii) pouvoir éclairer I'’échantillon avec une aperture numérique large afin de pouvoir avoir une
grande variété d’angles d’incidence potentiellement disponibles et pouvoir exploiter ainsi au
maximum les possibilités de I'imagerie de Fourier. Les objectifs qui permettent de satisfaire au mieux
les deux criteres de sélection sont ceux de type réflectif. Etant constitués de deux miroirs, leur
domaine de travail s’étend naturellement du visible a I'infrarouge avec une excellente qualité.
Hormis des éléments optiques faites sur mesure, les objectifs de microscope réflectifs commerciaux
les plus courants sont de type Schwarzchild ou Cassegrain inversés [50, 51]. Comme indiqué sur le
schéma illustré dans la figure 11.23, ce type d’objectif utilise deux miroirs, un concave (secondaire) et
I'autre convexe (primaire) pour focaliser un faisceau de lumiére sut une toute petite surface. En
fonction du rapport de focales et de la distance qui sépare les miroirs, |'objectif peut avoir une
conjugaison dite finie ou infinie. Si la conjugaison est a l'infini, comme c’est le cas des modeéles
utilisés pour ce travail, I'objectif de microscope transforme un faisceau collimaté incident en un petit
spot limité par diffraction. Des objectifs corrigés a I'infini offrent plus de flexibilité au niveau de la

60



conception optique que des objectifs avec une conjugaison finie et évitent la formation d’images
doubles si des éléments optiques comme des polariseurs ou des retardateurs sont introduits dans le
chemin optique [52].

Monture de support

~
Largeur
complet du | |
faisceau \ }
NS —~ "

Miroir secondaire

Miroir primaire

Figure 11.23. Schéma la configuration optique des deux miroirs (primaire et secondaire) utilisés pour créer un
objective de type Schwarzchild.

Une caractéristique commune a tous les objectifs de type Schwarzchild est I'obscuration d’une
partie du faisceau due a la présence du petit miroir secondaire qui obstrue une partie du faisceau
lumineux. L'obscuration agit comme un diaphragme qui limite le passage de rayons avec une
aperture comprise entre zéro, (paralleles a I'axe optique) et une valeur caractéristique de I'objectif
considéré. Ainsi, le domaine d’angles d’incidence accessibles est limité entre une valeur minimale
déterminée par I'obscuration et une valeur maximale déterminée par l'aperture numérique de
I'objectif. Les images de Fourier montrant la pupille de sortie de I'objectif, présentent une zone
circulaire centrale sombre correspondant a I'obscuration, entourée d’'un anneau circulaire clair
correspondant au domaine d’angles d’incidence de travail accessibles. L'obscuration est définie
comme le rapport entre I'aire de la zone circulaire noire (obstruée) et I'aire totale de la pupille de
sortie de I'objectif. L’obscuration typique des objectifs de microscope commerciaux se situe entre 18
et 22 %.

N

Les parametres essentiaux a considérer los du choix d’un objectif sont: I'angle d’incidence
maximal, I'angle d’incidence minimale et la distance de travail (Working distance). Le tableau 1
regroupe les caractéristiques de quelques objectifs de microscope commerciaux. Les caractéristiques
listées sont 'aperture numérique, NA, le diamétre de la pupille d’entrée @pyp, la distance focale, F, la
distance de travail (working distance), WD, I'obscuration, OBS, I'angle d’incidence minimal, 6.,
I'angle d’incidence maximale 6,,.,, et le domaine d’angles d’incidence accessible AB = 8, — Bmin. Sur
le tableau, les distances et tailles sont exprimées en millimetres et les angles en degrés.

Les objectifs choisis sont le 25X de la société Thorlabs, et le 40X de la société Pike. Ensemble, ces
deux objectifs permettent de maximiser le domaine d’angles d’incidence de travail de la combinaison
(entre 9.7° et 51.3°) tout en gardant une continuité entre les domaines angulaires respectifs. D’'un
autre coté, cette combinaison d’objectifs permet d’assurer une distance de travail suffisante pour
pouvoir loger des échantillons d’épaisseurs diverses.
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Marque / NA Bey F WD  OBS Ommin Oma AB

modele p «
THORLABS 15x 0.3 8 13.3 23.8 0.22 7.3 17.4 10.1
THORLABS 25x 0.4 6.4 8 12.5 0.22 9.7 235 131
THORLABS 40x 0.5 5.1 5 7.8 0.18 11 30 19
PIKE 20x 0.7 15 10 14 0.52 24.1 445 20
PIKE 40x 0.78 8.5 5 8.3 0.42 25.3 51.3 26
9
PIKE 100x 0.8 3.4 2 1.8 0.6 29.33 53.1 23.7

Tableau 1. Caractéristiques d’un ensemble représentatif d’objectifs commerciaux standard.

A titre d’exemple la figure 11.25 montre deux images d’une mire de test de résolution latérale
imagée avec le microscope polarimétrique dans I'espace réel (a) et I'espace de Fourier (b). Les 6
petites lignes visibles sur I'image de droite correspondent aux 3 éléments de soutien des miroirs
secondaires des objectifs de microscope utilisés pour éclairer et pour imager I'échantillon
respectivement.

a) b)

Figure 11.25. Deux images prises avec le microscope polarimétrique permettant de visualiser I’espace réel a) et
I’espace de Fourier b). L’échantillon considéré en a) est une portion d’une mire type USAF 1951 permettant de
tester la résolution des images.

I1.3.3. Les détecteurs : Caméras visible et infrarouge

Caméra infrarouge

Parmi les différents caméras infrarouges disponibles commercialement nous avons choisi dans un
premier temps, un modeéle simple afin de pouvoir prouver le principe de I'imagerie polarimétrique
infrarouge. Parmi les différentes alternatives sur le marché, la caméra choisie pour cette étude est un
modele commercial (Calibir GM, Teledyne DALSA) qui utilise comme détecteur un circuit intégré
formé par une matrice de micro bolometres non-refroidis. Le nombre de pixels actifs est de 320x240,
mais suffisant pour obtenir des images avec une résolution latérale de 7 um lorsqu’elle est intégrée
dans I’'ensemble du microscope. Cette résolution est proche de la limite de résolution classique du
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microscope a des longueurs d’onde infrarouges. La caméra infrarouge peut étre aussi pilotée par un
logiciel externe type Matlab ou Labview grace a un paquet de programmation intégré. La vitesse de
transfert d’images est inférieure a 1 s par image grace a une connexion type Ethernet GlGe. Le
domaine spectral de longueurs d’onde auquel est sensible le détecteur est compris entre 7.5 et 16
pum. La figure 11.26 représente la réponse de la caméra sur une échelle normalisée.
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Figure 11.26. Courbe typique de réponse spectrale pour bolometres

Camera visible

En ce qui concerne la camera visible, le choix s’est porté sur un Camera de type Génie Nano
commercialisée par TELEDYNE DALSA, modele G3-GM11-M2020 dont les caractéristiques principales
sont : Une grande résolution de 2048x1536 pixels, la possibilité d’étre pilotée via un logiciel externe
comme Matlab, une vitesse de transfert d’'images via un port Ethernet GiGe inférieure a 1 s par
image, et finalement une profondeur de 16-bits. La caméra visible est sensible dans un domaine

spectral compris au moins entre 400 et 1000 selon les spécifications du constructeur comme indiqué
sur la figure 11.27.
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Figure 11.27. Sensibilité du capteur Sony IMX265 installé sur la camera visible. Mesure fournie par le
constructeur.
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Chapitre III. Etalonnage et Validation du
Microscope Polarimétrique

Introduction

L'ensemble d’images captées par la caméra utilisée comme détecteur d’'un polarimetre est
équivalent au produit AMW, ou M est la matrice Mueller de I'échantillon. En conséquence, il faut
connaitre les deux matrices A et W a I'avance pour pouvoir calculer la matrice M. En théorie, si les
éléments optiques composant le PSG et le PSA sont bien connus, les matrices W et A peuvent étre
modélisées avec précision. En pratique, les matrices expérimentales W et A peuvent étre assez
différentes du modeéle en raison de la présence d'effets dus au désalignement des composants
optiques du PSG et du PSA, la méconnaissance de I'ensemble des défauts des éléments optiques,
ainsi qu'aux fluctuations de température ou a d'autres facteurs inconnus. Par conséquent, une
procédure d’étalonnage est nécessaire pour déterminer leurs valeurs réelles.

Pour le dispositif que j'ai développé dans le cadre du projet doctoral, j'avais le choix d’utiliser une
des deux procédures d’étalonnages décrites en détail dans la section suivante. La premiere approche
est le ECM (Eigenvalue Calibration Method), ou la méthode des valeurs propres, élaborée au sein du
laboratoire LPICM par E. Compain [1]. C'est une procédure qui a prouvé son efficacité et sa solidité
depuis longtemps. La deuxiéme procédure est totalement nouvelle ; j'ai activement participé a son
codage et a la vérification expérimentale de sa validité au sein d'une équipe composée de R.
Ossikovski, E. Garcia-Caurel et moi-méme. |l s’agit de la procédure dénommée PCM (pour Polarizer
Calibration Method) ou la méthode du polariseur.

Jai utilisé les deux procédures d’étalonnage dans le but de valider les résultats obtenus. Les deux
méthodes prennent automatiquement en compte toutes les imperfections du montage expérimental
décrites par un comportement linéaire, déterminant ainsi les vraies matrices W et A sans
modélisation préalable détaillée du PSG et du PSA. Elles peuvent étre aussi utilisées pour étalonner
un polarimétre Mueller en configuration de transmission ou de réflexion.

III.1. Principe Théorique d’Etalonnage par la Méthode
ECM

En ce qui suit on va se référer a des matrices théoriques ou idéales, et a des matrices
expérimentales. Afin de distinguer clairement entre les unes et les autres, les matrices théoriques
seront notées en majuscules, par exemple le produit des matrices A, M et W sera noté AMW, tandis
gue la matrice mesurée, produite par la suite des éléments optiques représentés par les matrices
idéales A, M et W sera notée (amw). Le bloc entre parenthéses (amw) désigne une seule matrice,
soumise aux reégles de I'algebre matricielle ; cependant ces regles ne peuvent pas étre appliquées a
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ses éléments constitutifs, soit @, m ou w, individuellement. Ainsi, si on néglige I'effet du bruit et des
erreurs systématiques, il sera possible d’écrire :

AMW = (amw) ou bien MW = A~'(amw) mais pasa ' AMW = (mw).

Si 'on considére deux échantillons de matrices de Mueller respectives M, et M,, leurs mesures
(amyw) et (am,w) et leurs équivalences théoriques AM;W et AM,W, sont liées par les relations
suivantes :

AMW = (amqw) (3.1)
AM,W = (am,w) (3.2)
SiI’'on considére que M, et (am,w) sont inversibles, on aura a partir de I’équation (3.1) :
A = (amw) W™t M7t
En remplagant A dans (3.2), on obtient :
M7IM,W - W (amyw)~Yam,w) = 0 (3.3)
En faisant les mémes opérations pour W, on aura :
AMMTY — (amuw)~t(am,w)A = 0 (3.4)

Les matrices W et A sont respectivement les solutions des systemes d’équations linéaires (3.3) et
(3.4). Les matrices théoriques MM, et M,M;! ne sont pas encore connues. Le concept
mathématique qui permet leur détermination est a I'origine du nom de la méthode d’étalonnage,
celui des valeurs propres.

La méthode des valeurs propres consiste a former une famille d’applications linéaires ne
dépendant pas de A (respectivement W), dont W (respectivement A) est le seul élément commun
aux noyaux de ces applications. Ainsi, on peut affirmer que W (respectivement A) sera
proportionnelle au seul vecteur propre correspondant a la valeur propre 0, c'est-a-dire au vecteur
propre correspondant a I’élément du noyau. Pour la résolution de W, les applications linéaires sont
de la forme:

H%Mz : M (R™) > M (R**%)
HY m,(X) = M{™M,. X — X .(amyw) ™", (am,w) (3.5)
En ce qui concerne la matrice A4, la famille d’applications linéaires est a la forme suivante :
H,{,}le : M (R™) > M (R*%)
Hipm,(X) = X.My. M7 — (am,w). (amw)™!.X (3.6
Si les mesures étaient parfaites, on aurait alors :
Hit m,(W) = 0 et Hg p,(A) = 0 (3.7)

C'est-a-dire que W et A appartiendraient au noyau de la famille H,‘(,'{II\,,2 et au noyau de la famille
H,ﬁ‘,le respectivement, indépendamment de M; et M.

Afin de résoudre I'équation (3.7), il est utile de reformuler les expressions des matrices W et A sous
forme vectorielle. Les applications (3.5) et (3.6) peuvent s’écrire comme une multiplication d’un
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vecteur, X4, de 16 éléments se déduisant de la matrice X de dimension (4 x 4), par une matrice H de
dimension (16 x 16). Les matrices W et A, représentées respectivement par les vecteurs Wi¢ et A4,
sont les solutions du systéme:

H.X16 =0 (3.8)

Pour le PSG et le PSA, la matrice H (de dimension 16x16) est égale respectivement a : HW,Mi M; et

HA,MiM]-- La solution du systeme (3.8) par la méthode des moindres carrés est donnée par la

relation :
K.Xi6 =0 (3.9)
ou, dans le cas du PSG :
K=Ky =2X; HW,ML-_th Hw m; m; (3.10)
alors que dans celui du PSA :
K=Ky=2%; HA,ML-_th Ha M, m; (3.11)

{M;} et {M;} indiquent les deux matrices de Mueller des deux échantillons de référence utilisées
pour I'étalonnage mais dont les valeurs des éléments ne sont pas encore connues. Ces échantillons
peuvent étre différents en fonction de la configuration optique du polarimeétre.

La matrice K est une matrice réelle positive et symétrique ; elle peut donc étre diagonalisée et ses
16 valeurs propres sont toutes positives ou nulles. L'objectif est de choisir un ensemble
d’échantillons de référence de fagon a ce que les dimensions N; j Ker [H,\V,'{iMj] et N;jKer [H,‘\‘}L.Mj]
soient égales a 1 chacune. Autrement dit, pour qu’il y ait une solution unique pour W et A la matrice
K doit avoir 15 valeurs propres non nulles et une seule valeur propre nulle. Les solutions W16 et A®
de I'’équation (3.8) seront alors données par les vecteurs propres associés a I'unique valeur propre
égale a zéro des applications K" et de K4 respectivement.

I11.1.2. Protocole Expérimental pour I'mplémentation de la
Méthode de Calibration ECM

Le protocole expérimental est divisé en deux étapes :

Premiére étape : La procédure d’étalonnage d’ECM nécessite que 16 images d'intensité soient tout
d'abord acquises (séquentiellement) en configuration de transmission sans aucun échantillon, c.-a-d.
en présence uniquement de l'air. La matrice de Mueller théorique de I'air, égale a l'identité, est
notée M. Ensuite vient le choix des échantillons de références d’étalonnage. Plusieurs composants
optiques aux propriétés polarimétriques bien connues peuvent utilisés. Ces échantillons sont :

1) un polariseur linéaire dont I'axe de transmission est orienté a 0° par rapport au référentiel du
laboratoire ; sa matrice de Mueller théorique est notée P0°. ;

2) un polariseur linéaire dont I'axe de transmission est orienté a 90° par rapport a l'axe de
transmission de PO° ; sa matrice de Mueller théorique est notée P90°;
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3) un déphaseur (lame de retard) dont I'axe rapide est orienté a 30° par rapport a l'axe de
transmission de PO° ; sa matrice de Mueller théorique est notée L30°.

Une fois le choix fait, on peut réécrire (3.3) a (3.4) en fonction des matrices associées aux
échantillons de référence. Concernant la détermination de W dans I’équation (3.3), la matrice M, est
remplacée par celle de I'air My, et la matrice M, par celle de l'air suivi de celle d’'un des trois
échantillons de référence précédemment mentionnés. De fagon similaire, pour la détermination de
la matrice A dans I'équation (3.4), il est nécessaire de remplacer la matrice M, par la matrice de I'air,
et la matrice M, par la matrice de I'air suivi de celle d’un des trois échantillons de référence. Cette
procédure permet d’adapter les équations (3.3) et (3.4) a chacun des échantillons de référence. Pour
le polariseur a0°,ona:

W™LP0° W— (amgw) ™ (amgpyw) =0 (3.12)
A P0° A7 — (apy mew) (amew) ™t =0 (3.13)
Pour le polariseur a 90°, on a :
W1 R(—=90°) P90° R(90°) W — (amow)™* (amgpgyw) = 0 (3.14)
AR(—90°) P90° R(90°) A™! — (a pgye Mo W) (amouw)™1 = 0 (3.15)
Pour le déphaseur a 30°,on a:

W=t R(=30°) L30°R(30°) W — (amow)™* (amylypow) =0 (3.16)
AR(—30°) L30°R(30°) At — (alzy mow) (amuw) ™t = 0 (3.17)

Afin de pouvoir résoudre les équations (de 3.12 a 3.17), il est nécessaire de connaitre les matrices
théoriques P0°, P90° et L30° qui représentent les échantillons de référence. Il est important de
signaler que la précision de I'étalonnage repose sur |'utilisation des expressions théoriques des
matrices P0°, P90° et L30° qui représentent les échantillons de référence. Tout écart entre les
matrices P0°, P90° et L30° et celles des composants, est équivalent a l'introduction d’erreurs
systématiques dans la détermination de W et de A, et par conséquent, dans les mesures de la
matrice de Mueller faites par I'appareil.

En principe, on dispose de plusieurs choix pour les matrices P0°, P90° et L30° suivant le degré de
détail pris en compte dans la description. Mon choix s’est porté sur un modele assez général
présentant les matrices de Mueller des échantillons de référence comme un déphaseur dichroique
(contenant a la fois un retard de phase linéaire et un dichroisme). Sa matrice peut s’écrire comme :

1 cos2W¥ 0 0
cos2V¥ 1 0 0
T 0 0 sin2¥ cosA sin2V¥ sin2A (3.18)
0 0 —sin2W¥ sinA sin2W¥ cos 2A

Dans I'équation (3.18), T est le coefficient de transmission pour un faisceau non polarisée, A est le
retard et, ¥ est Il'angle ellipsométrique permettant de décrire la diattenuation linéaire (ou le
dichroisme), décrit mathématiquement comme : atan(¥) = |fx|/|fy|. Dans cette expression, f, et f,
représentent respectivement des coefficients de réflexion ou de transmission (en fonction de la
configuration considérée) selon deux directions mutuellement orthogonales. Pour le cas d’un
polariseur idéal les angles ¥ et A sont les deux égaux a 0°. Un retardateur idéal ne posséde pas de
diattenuation, il aura donc un angle A égal a son retard, et un angle V¥ égal a 45°.

71



La matrice de I'’équation (3.18) a quatre valeurs propres non nulles. En revenant aux équations
(3.12) a (3.17), il est possible de démontrer que les valeurs propres des matrices P0°, P90° et L30°
sont  respectivement égales & celles du produit (amow) ! (am, PoW)
(@poy mow) (amyw)™! et (amyw) ! (amgl;y w). Ainsi, en déterminant les valeurs
propres des produits de matrices expérimentales, il devient possible de déterminer les paramétres
des échantillons d’étalonnage, ce qui a par ailleurs donné le nom de la procédure.

Deuxieme étape : Détermination des matrices W et A suivant la méthode d’étalonnage standard
ECM.

Mesures nécessaires pour la détermination de la matrice W du PSG :

1. Mesure de B (La matrice de l'intensité de I'air) de I'échantillon M (I'air) avec la configuration
expérimentale suivante (PSG_ M,_PSA). On obtient la mesure expérimentale (By = a mgyw),
qui est enregistrée car elle sert comme mesure de référence pour les autres échantillons. Mesure
des matrices B4, B, et B3 qui correspondent respectivement aux mesures expérimentales du
polariseur a 0°, le polariseur a 90° et le déphaseur a 30°.

B; =amg p, w avec la configuration suivante (PSG_P, _M,_PSA).

B, =amg py, w avec la configuration suivante (PSG_ Py, _M(_ PSA).

B3 =am l;,- w avec la configuration suivante (PSG_ Ly, _Mo_PSA).
Calculs appliqués aux matrices expérimentales :

e le polariseur orienté a 0° par rapport au plan d’incidence :
Réécrire les équations (3.12) et (3.13) pour la matrice W sous la forme d’une relation de
similitude :

W™LP0° W = (amow)™ ! (amgpyw)= By B,

Les parameétres caractéristiques de la matrice théorique P0° (¥ 4, t) sont ainsi déterminés a partir
des valeurs propres expérimentales du produit (361 B,).

e e polariseur orienté a 90° par rapport au plan d’incidence :
Réécrire les équations (3.14) et (3.15) pour la matrice W sous la forme d’une relation de
similitude :

W~ R(—=90°) P90° R(90°) W = (amow)™* (amypey w) = By' B,

Les parametres caractéristiques de la matrice théorique P90° (¥ 4, ) sont ainsi déterminés a
partir des valeurs propres expérimentales du produit (B(]1 B,).

e le déphaseur orienté a 30° par rapport au plan d’incidence :
Réécrire les équations (3.16) et (3.17) pour la matrice W sous la forme d’une relation de similitude :

W=t R(=30°) L30°R(B0°) W = (amow)™* (amgly;>w) = By' B,

Les paramétres caractéristiques de la matrice théorique L30° (¥ 4, ) sont ainsi déterminés a
partir des valeurs propres expérimentales du produit (361 B3).
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2. Construction des matrices (16x16) H associées aux familles d’applications linéaires : H,‘(,'{II\,,2

1. Polariseura0°: M]_ = Mo, M2 = MO .Poo, etH = HW,MO,POO
2. Polariseur a90°: Ml = Mo, Mz = MO .Pgoo, etH = HW,MO,qu°
3. Déphaseur a30°: Ml = Mo, Mz = MO .L300, etH = HW,MO,

L3ge

3. Calcul de la matrice K" :

wo_ t t t
K™ = Hympee -Hwmypge ¥ Hw My poge - Hw Mooy T Hw Mg Lage - Hw Mo Lsge

Aprés avoir calculé les valeurs propres de la matrice K", on assigne a8 W le vecteur propre
correspondant a I'unique valeur propre nulle de K", on le normalise par rapport a sa premiére
composante et on le retransforme en matrice 4x4. Finalement, A peut étre déterminée a partir de
I’équation :

A= B,. w1 (3.19)

II1.2. Principe d’Etalonnage par la Méthode PCM

La méthode d'étalonnage standard basée sur les valeurs propres, pour les polarimetres de Mueller
utilise deux composants optiques : un polariseur linéaire et un déphaseur linéaire ou circulaire [1-4].
Contrairement aux polariseurs, les déphaseurs peuvent présenter des variations significatives de
retard a des angles d'incidence différents de I'incidence normale ou sur de larges plages spectrales.
En conséquence, la qualité d'étalonnage d’un polarimétre imageur ou spectroscopique varie en
général avec I'ouverture numérique de I'objectif ou avec la largeur de la plage de longueurs d'onde.
Pour éviter une telle variation de performance, il faut recourir a des déphaseurs a grand angle
d'acceptation ou achromatiques; généralement, cela augmente la complexité et le colt du
polarimeétre.

Il est donc souhaitable d'élaborer une procédure d'étalonnage n'utilisant pas de déphaseur.
L'avantage supplémentaire d'une telle procédure, outre la stabilité des performances quelle que soit
la configuration polarimétrique spécifique, est le gain potentiel en simplicité technique. En effet, il
est toujours préférable, au niveau de la fabrication industrielle, de réduire autant que possible le
nombre de composants utilisés. Ainsi, on obtient un polarimetre plus compact et plus simple a
utiliser et a entretenir avec, de plus, un temps d’exécution réduit pour la procédure d'étalonnage.

Cependant une méthode d’étalonnage utilisant uniquement un polariseur linéaire est incapable de
déterminer les composantes circulaires des états de polarisation générés et analysés par le
polarimétre de Mueller. En effet, de maniere générale un vecteur de Stokes peut s’exprimer en
fonction de l'ellipticité (g) et de I'azimut (o) comme indiqué dans I’équation (1.8), Dans le cas
particulier d’un faisceau ayant traversé un polariseur I'ellipticité est égale a zéro (£=0) : cela conduit a
un vecteur de Stokes a composante S; présentant la polarisation circulaire nulle de la forme :

1
2
s=[%* (3.20)
sin 2«

0
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Dans ce qui suit, je montrerai que les composantes circulaires manquantes peuvent étre
déterminées en supposant que les états de polarisation sont totalement polarisés, c’est-a-dire sous
I’hypothése que l'instrument n’introduit aucune dépolarisation. La dépolarisation induite par
I'instrument est généralement due aux réflexions multiples présentes dans les composants optiques
ainsi qu'a la diffusion ; cette hypothese est donc généralement valable pour des polarimetres
soigneusement congus et alignés. Nous avons donc élaboré une méthode d'étalonnage par
polariseur seul (PCM) valable pour les polarimetres sans dépolarisation.

Un polarimetre de Mueller (que nous avons déja vu au chapitre précédent) se compose d'une
source lumineuse, un générateur d’états de polarisations (PSG), I'échantillon a étudier, un analyseur
d'états de polarisation (PSA) et un détecteur. Dans un polarimetre a états discrets, les quatre états de
polarisation générés par les PSG sont transformés linéairement par la matrice de Mueller de
I’échantillon avant d'étre projetés sur (ou analysés par) les quatre états de polarisation du PSA [5,6].
Le détecteur mesure les 16 intensités lumineuses résultantes a partir desquelles les 16 éléments de
la matrice de Mueller sont déduits. La relation de mesure fondamentale du polarimetre de Mueller
est

AMW = B, (3.21)

ou B est la matrice des intensités lumineuses mesurées, W est la matrice du PSG, A est la matrice
du PSA, et M est la Matrice de Mueller de I'échantillon. Les deux matrices instrumentales W et A
contiennent chacune quatre états de polarisation et, en conséquence, peuvent étre représentées
sous formes partitionnées,

W = [W1 Wy W3 W4_] (3223)
et
A= [a1 a; as a4_]T (322b)

ou les colonnes wy et ag, k = 1, 2, 3, 4, représentent des vecteurs de Stokes totalement polarisés
(I'exposant T signifie la transposition). Les deux matrices instrumentales sont non singulieres et, de
plus, bien conditionnées algébriquement [6] ; les ensembles de vecteurs de Stokes qu'elles
contiennent dépendent uniguement de la conception optique du polarimeétre. Le but de la procédure
d'étalonnage est de déterminer les matrices W et A a partir d'une série de mesures de composants
d'étalonnage convenablement choisis avec des matrices de Mueller M différentes.

Dans la méthode PCM proposée, la matrice de Mueller M est celle d'un polariseur linéaire tourné a
un azimut donné a. Si le vecteur de Stokes de I'état de polarisation transmis par polariseur est noté p
minuscule, alors la matrice de Mueller P majuscule du polariseur peut étre écrite comme un
projecteur, c'est-a-dire en tant que produit dyadique de p par lui-méme,

L . 12 [1 cos2a cos2a 0] 12 COSZZZCZ _ 2Sin 2a , g

== T _ 1|cCOSza _ |cos2a cos“ 2a sin 2a cos2a

Foapp Z |sin2a sin2a sin2a cos2a sin? 2a 0 (3.23)
0 0 0 0 0

Puisque P est un projecteur, il en sera de méme pour la matrice d'intensité B, comme il s’en suit
facilement a partir de la relation de mesure (3.21)

1
APW = [a; a; a3 a4]TEppT W1 w2 w3 wy]

74



1
=>p"ay p'a; pTa; pTa, )" X[p'wi p'w, p'w; p'w,l=B. (3.24)

Supposons que la matrice d'intensité B est représentée sous la forme d'un projecteur, c'est-a-dire
que

B = % b, (3.25)

ou b et c sont des vecteurs connus. Une méthode pratique et résistante au bruit pour obtenir les
deux vecteurs de la décomposition ci-dessus est de construire les deux matrices symétriques BB' et
B'B, et d'identifier b et c comme étant les vecteurs propres associés aux plus grandes valeurs propres
(ou, de maniere équivalente, valeurs singuliéres) de BB' et B'B, respectivement. Ceci résulte du fait
que, tout comme B, les deux matrices BB' et B'B sont des projecteurs ayant une valeur propre
unique non nulle.

Ensuite, il découle des équations (3.24) et (3.25) que la relation de mesure se divise en deux
vecteurs,
[p'wy p'w, pTw; pTwil=tc, (3.26.a)
Et

[pTa; pTa, pTaz; pTa " =t1b, (3.26.b)

ou t est un facteur de proportionnalité inconnu. Les équations (3.26) peuvent étre récrites a travers
les composantes des différents vecteurs comme

T T T T

pTwi _ pTwy pTws  plwy
c) T @ T B T @ =1, (3.27a)
et
Ta T Tq Tq _
PP P8P o_ (3.27.b)
1€ 1) p®3 0)

(La notation v™ représente la k-ieme composante du vecteur v.) Ceci permet d'éliminer le facteur

inconnu de chaque ensemble de composantes. Concrétement, I’élimination du facteur (t) de (3.27a)
fournit les trois équations linéaires suivantes :

(2, My,

P — Ml (2)1,,(2) D2

+c;7 w7 cosa; —c; 'w; @y

D,,3)

cos2a; +¢; ) sin 2¢;, —c"'wV sin 2a, = 0

W =P Wi + P cos2a, — cPwi? cos 2a, + P

(3.27.c)

( (2),,,3)

Ysin 2a, —cPwV sin 2a, = 0

), (3),,,()

W — e + D cos2a, — P w)

3 (3),,,3)

wi? cos2a, +c P sin 2a, — cP'wY sin2a, =0

De méme pour (t) de I'éq. (3.27.b) I'élimination donne trois autres équations linéaires :

bPal —b"a’ +bPa? cos2a, —b"al? cos2a, +bPa” sin 2a, —b"al’ sin 2, = 0

b¥al) —bPal’ +b¥al? cos2a, —bal” cos2a, +bVal’ sin 2ar, —bPalP sin 2a, = 0(3.27.d)
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bPal’ —b¥al’ +bPal? cos2a, —bPal” cos2a, + b Val’ sin 2a, — b al sin2a, =0

En vectorisant la matrice de PSG W par colonnes dans le vecteur a 16 composantes w,

Wy
w
w=vec (W) = 2 (3.28)
w3
Wy
nous pouvons réécrire I’équation. (3.27a) sous forme matricielle,
c®pT _cpT  qf o7 w;
oT c®pT _@pT o” Wal= P.w=0, (3.29.3)
or 0" c@pr —c@pr] |3

(ou0=[0 0 0 0]7). De méme, apres avoir vectorisé la matrice de PSA transposée AT sous la
forme a = vec (A7) par analogie avec I'équation (3.28), nous pouvons reformuler I'équation (3.27.b)
sous une forme analogue a celle de I’équation (3.29.a),

b@pPT —pMpT T or 1]g
of p®pT _p@pT T az =P,a=0, (3.29.b)
or  or  bp@wpT —pOprl|g]

Les équations (3.29) représentent deux systéemes de trois équations homogenes linéaires chacun
pour les deux vecteurs inconnus a 16 composantes, w et a. Les deux matrices P, et P}, étant de
dimension 3 x 16, les deux systemes sont clairement sous-déterminés. Pour les déterminer
complétement (ou les surdéterminer), il faut effectuer une série de n mesures d'étalonnage a n
azimuts du polariseur différents a;, donnant les séries de matrices Pg) et Pgi), i=1,2,..,n.Sices
dernieres sont empilées par colonnes, alors on obtient deux systemes de 3n x 16 équations linéaires

homogenes pour les deux vecteurs inconnus w et a,

[P.M]
o)
[ w = PTlC w = 0' (3303)
p.™
et
[P,]
2
|Pb |a =P, a=0, (3.30.b)

Enfin, il convient de mentionner que le formalisme ci-dessus, établi pour les polarimétres a états
discrets, peut étre facilement adapté au cas des polarimétres modulés en continu (a composants
tournants ou a effet photo-élastique) en construisant des matrices PSG et PSA a partir des
coefficients de développement en série de Fourier, comme expliqué en [2].
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Solution des équations résultantes

Comme mentionné précédemment, les composantes circulaires des vecteurs de Stokes,
représentés respectivement par les colonnes et les lignes des matrices PSG et PSA dans les équations
(3.22.a) et (3.22.b), ne peuvent pas étre déterminées. Ceci est une conséquence directe du fait que le
polariseur linéaire est incapable de moduler la polarisation circulaire, comme on le voit formellement
a partir de I'équation (3.23), dans laquelle la quatrieme composante de I'état de polarisation p
transmis par le polariseur est identiquement nulle. En conséquence, les 4-ieme, 8-ieme, 12-ieme et
16-iéme colonnes des deux matrices P, et P, de I'équation (3.29), ainsi que celles de P,,. et P,,;, de
I’équation (3.30), sont identiquement nulles. Par conséquent, les 4-ieme, 8-ieme, 12-ieme et 16-ieme
composantes des deux vecteurs inconnus w et a, correspondant aux composantes circulaires des
vecteurs de Stokes contenus dans les matrices PSG et PSA, ne peuvent pas étre obtenues a partir de
I’équation (3.30).

Il en résulte des observations ci-dessus que I'équation (3.30) se réduit effectivement a
P,.w =0, (3.31.a)
et
pa =0, (3.31.b)

ou les deux matrices réduites P;C et P;b sont obtenues en supprimant respectivement les 4-
ieme, 8-ieme, 12-ieme et 16-iéme colonnes de P, et P,;, tandis que les deux vecteurs réduits
inconnus W' et a” résultent de la suppression des 4-iéme, 8-ieme, 12-ieme , et 16-iéme
composantes de w et a, respectivement. En conséquence de ce processus de réduction, la dimension

de Py et P}, est de 3n x 12, alors que W™ et @” sont des vecteurs a 12 composantes. Il est clair
que le nombre minimum de valeurs différentes d'azimut du polariseur nécessaire pour que
I’équation (3.31) ait une solution non triviale est de quatre. Bien qu'il existe une solution analytique
pour le cas complétement déterminé n = 4 [7], nous préférons ici une approche générale de
diagonalisation valable pour tout n > 4, en raison de I'amélioration potentielle de la résilience au

bruit. Premiérement, nous construisons les deux matrices symétriques 12 x 12 PZE P . et

P;?l; Tb i les vecteurs inconnus W' et @” sont alors donnés par les vecteurs propres respectifs
associés aux plus petites (théoriquement, nulles) valeurs propres. En effet, en vertu de I'équation

(3.31), les vecteurs W' et @” appartiennent aux noyaux associés aux valeurs propres nulles de P;C

et P}, respectivement

De cette facon, 12 des 16 composantes de W et @ sont déterminées par identification directe avec

celles de W et @”. Les 4-iéme, 8-iéme, 12-iéme et 16-iéme composantes restantes de W et @ sont
obtenues a partir de celles déja connues en utilisant I'hypothése que les vecteurs de Stokes
composant les matrices PSG et PSA sont totalement polarisés, autrement dit que DOP=1. Ainsi, a
partir de I’équation (1.7) nous obtenons la relation suivante :

Sy = \/S¢— S2— 52 (3.32.a)

De laquelle nous en déduisons les deux séries d’équations :

77



k

Wag = EISI/) \/Wfk—3 — Wik—2 = Wik-1, (3.32.b)
k

Qg = 5/(1 )\/alzc4—3 - a12c4-—2 - a12c4-—1' (3.32.¢)

ol sél’;) =*1et sﬁk) =t+1letk=1, 2, 3, 4. Les deux séries de signes s];’,() et sﬁk) sont ajustées en

fonction des matrices de Mueller W et A théoriques, obtenues en modélisant le polarimétre suivant
sa conception optique concréte.

Au final, les deux matrices W et A sont reconstruites a partir des vecteursweta a l'aide de
I’équation (3.28). L'une des deux matrices ainsi déterminées doit étre normalisée pour que la relation
de mesure (3.24) soit satisfaite. Notez que, contrairement aux méthodes standards [1-3], PCM
fournit simultanément les deux matrices d'instruments W et A en raison de la propriété de
projection du polariseur; de plus, aucune mesure de I’ « air » n'est requise.

I11.2.1. Protocole Expérimental pour I'mplémentation de la
Méthode de Calibration PCM

A des fins de mise en ceuvre pratique, nous résumons la procédure PCM dans une séquence étape
par étape :

1. Mesurer la matrice d'intensité B pour quatre réglages d'azimut du polariseur d'étalonnage.

2. Décomposer les quatre matrices B conformément a I’équation (3.25) en identifiant ¢ et b avec les
vecteurs propres associés aux plus grandes valeurs propres (ou valeurs singulieres) des matrices
BTB et BBT, respectivement.

3. Pour chaque réglage d'azimut du polariseur, calculer I'état transmis par le polariseur p a partir de
I’équation (3.23) et le multiplier par les composantes respectives des vecteurs c et b pour
construire les matrices P et Pp, conformément a I’équation (3.29).

4. Empiler les matrices P, et P}, de tous les réglages d'azimut dans les matrices respectives P, et
P,,;, comme indiqué dans I’équation (3.30) et supprimer les 4-ieme, 8-ieme, 12-iéme et 16-iéme
colonnes identiquement nulles de P, et P,;, pour obtenir les matrices réduites Py et Py,
apparaissant dans I’équation (3.31).

5. Résoudre I’équation (3.31) en obtenant les vecteurs réduits W' et @’ comme vecteurs propres
associés aux plus petites valeurs propres (ou valeurs singulieres) des matrices P,Tf; P,Tw et

P'T PT, . respectivement.

6. Identifier 12 des 16 composantes des vecteurs w et a & partir de W' et @”, et déterminer les 4
composantes manquantes via I’équation (3.32) en ajustant leurs signes conformément au modéle
matriciel du polarimétre.

7. Reconstruire les matrices du PSG et du PSA (W et A) a partir des vecteurs w et @ comme suit a
partir de I'équation (3.28) et redimensionner l'une d'entre elles afin que I'équation (3.24) soit
satisfaite.

En présentant la méthode d'étalonnage, nous avons supposé que le PSG et le PSA du polarimetre
de Mueller générent et analysent le nombre minimum d'états de polarisation discrets nécessaire, soit
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quatre. Si le PSG et le PSA génerent et analysent respectivement p > 4 et q > 4 états (mesure
surdéterminée), les équations déja établies restent inchangées ; seules les dimensions des matrices
et des vecteurs qui y figurent augmentent. L’utilisation d’'un nombre d’états supérieure a 4 dans le
PSG ou le PSA, implique une surdétermination qui dans certains cas, et notamment si le type de bruit
a une composante gaussienne dominante, peut servir a réduire le bruit aléatoire par rapport a un cas
non-surdéterminé (p=4, q=4). En particulier, les dimensions des deux matrices réduites P}, et Py,
apparaissant dans I’équation (3.31) deviennent 3n x (4p — 4) et 3n x (4q — 4), alors que les vecteurs

réduits W™ et @’ contiennent respectivement 4p - 4 et 4q - 4 composantes. Bien entendu, le
nombre minimum de réglages d'azimut requis du polariseur d'étalonnage augmente également. Elle
est donnée par le plus petit entier n,,;,, tel que n,,;;, = max(4p - 4, 4q - 4)/3, ol « max » désigne la
valeur maximale ; par exemple, sip =5 et q =6, alors n,,in=7.

II1.3. Validation des Mesures Polarimétriques dans le
Domaine Visible et Infrarouge

Dans cette section on montrera les résultats de plusieurs tests qui permettent de juger de la
qualité des matrices de Mueller mesurées avec le polarimetre. Tout d’abord, on vérifiera la linéarité
du systeme ; ensuite, on validera les méthodes d’étalonnage, aprés quoi on présentera les matrices
obtenues a partir des composants de référence (air, polariseur, et déphaseur). Enfin, on présentera
les résultats d’une étude de stabilité dont I'objectif était de déterminer la précision des mesures de
méme que leur stabilité (ou répétabilité) avec ou sans I'intervention des utilisateurs.

II1.3.1. Vérification de la Linéarité de la Caméra Visible

Compte tenu du fait que la relation de mesure polarimétrique (3.21) est une application linéaire, la
linéarité du systéme est une étape tres importante a vérifier afin de s’assurer de I'exactitude des
mesures qui seront obtenues, afin de donner suite a I'achevement de la conception et du montage
de l'instrument.

Notre méthode pour vérifier la linéarité du systéme repose sur une application de la loi de Malus,
découverte en 1809. Elle implique la mesure de I'intensité d’un faisceau lumineux ayant traversé un
systeme formé par au moins deux polariseurs en fonction de I'orientation des axes de transmission
respectifs des polariseurs utilisés pour la mesure.

Dans le cas le plus simple, si on place deux polariseurs (un polariseur et un analyseur) I'un a la suite
de l'autre sur le trajet de la propagation d’un faisceau lumineux, alors, l'intensité du faisceau
émergeant dépend de l'angle entre les deux directions de polarisation des deux polariseurs
(autrement dit, entre les deux axes de transmission de deux polariseurs). On note (lo) I'intensité du
faisceau incident, (I) I'intensité du faisceau émergeant, et @ I’'angle entre I'axe de transmission du
polariseur et celui de I'analyseur. Alors, d’apres la loi de Malus, I'intensité a la sortie suit une fonction
en cosinus carré comme exprimé par I’équation suivante :

I= 2 cos?0 (3.33)
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(I, est I'intensité de la lumiere incidente, supposée non polarisée). La figure 1ll.1 illustre le principe
de la loi de Malus. P1 est le premier polariseur dans le trajet optique, alors que P2 est |'analyseur.
Tout en gardant I'axe de transmission de P1 paralléle a I'axe Y, on fait tourner P2 a plusieurs valeurs
de I'azimut, en commencant, par exemple, par@ = 0°, jusqu’a 6 = 180°. Lorsqu’on mesure a
chaque fois l'intensité a la sortie via le détecteur D, les points de mesure suivent en théorie
I’équation (3.33) si la réponse du détecteur est linéaire, donc proportionnelle au flux de photons
détecté. Il est a noter que le nombre ou les valeurs des azimuts a considérer ne sont pas une
contrainte. La figure la figure Ill.1 représente quelques-uns a titre illustratif. L'objectif étant
uniquement d’avoir assez de points pour pouvoir observer une corrélation entre les points
expérimentaux et la courbe décrite par I'équation (3.33).

Intensité

N [
- \/

}l= %" cos*8 laloide Ma]us‘

Figure 111.1 : Application de la loi de Malus. P, est le premier polariseur, P, est 'analyseur, D est le détecteur.

Dans notre cas, j'ai appliqué la loi de Malus en utilisant la caméra visible du polarimétre, une
caméra DALSA NANO M2020 équipée d’un capteur Sony IMX265 monochrome comme détecteur
pour mesurer l'intensité de la lumiere émergeante, et vérifier ainsi sa linéarité.

Afin de réaliser I'expérience décrite dans la figure 1, j’ai utilisé deux polariseurs commerciaux a film
dichroique (LPVISE de Thorlabs), ainsi qu’une source laser verte dont la longueur d’onde (530nm) est
comprise dans le domaine de la sensibilité de la camera et pour laquelle le rendement quantique est
supérieure a 0.9, d’apres les spécifications du constructeur montrées dans la figure 11.2.
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Figure 111.2 : Sensibilité du capteur Sony IMX265 installé sur la camera visible. Mesure fournie par le
constructeur Sony.

La réponse polarimétrique des deux polariseurs linéaires utilisés pour cette expérience a été
mesurée avec un polarimetre commercial (HORIBA SMartSE) spectroscopique non-imageur couvrant
le domaine spectral entre 450 nm et 1000 nm. Le polarimétre spectroscopique se trouve installé et
en service au laboratoire LPICM a I’Ecole Polytechnique. La figure Ill.3 montre la matrice de Mueller
spectroscopique d’un des polariseurs lorsque son axe de transmission est orienté horizontalement
par rapport a I'axe de référence du laboratoire. En se référant a la forme de la matrice de Mueller
d’un polariseur idéal horizontal présenté dans le tableau 3 du premier chapitre, nous concluons que
le polariseur se comporte comme un polariseur idéal a la longueur d'onde (530nm) du laser vert
utilisé. La matrice de Mueller du deuxieme polariseur était comparable a celle du premier polariseur,
raison pour laquelle elle n’est pas montrée ici. Ainsi, nous pouvons utiliser les deux polariseurs dans
I’expérience de la loi de Malus.

1 1 1 1
0 o 0 o
1 - i -
500 600 700 800S00 1000 500 600 700 600 800 1000 500 600 700 600 800 1000 500 600 700 00 800 1000
: —K 4 ) :
o o 0 o
1 - -1 -
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1 1 1 1 /-\
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—/\“
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Figure 111.3 : La matrice de Mueller spectroscopique du polariseur linéaire utilisé pour tester la linéarité du
détecteur.
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Comme illustré par la figure 1.1 sur I'application de loi de Malus, j'ai mesuré des images d’intensité
en démarrant de la position olu les deux polariseurs sont orientés a zéro degrés. Ensuite, j'ai fait
tourner I'analyseur (P,) a 18 azimuts différents de 0° a 180° avec un pas de 10 degrés a chaque fois,
tout en gardant I'angle du premier polariseur (P,) fixé a zéro degré. De cette maniére, j’ai acquis une
collection de 19 images suffisante pour tester I‘accord entre les mesures expérimentales issues de la
camera a tester et la courbe donnée par la loi de Malus.

Comme le montre la Figure lIl.4, j’ai effectué I'expérience de test de linéarité de la camera quatre
fois sur quatre jours consécutifs. La courbe (en rouge) présente la fonction théorique de la loi de
Malus, tandis que les points bleus sont obtenus de la valeur moyenne des intensités de 9 pixels
choisis au centre de chaque image. Pour chanque mesure j'ai utilisé un au total 19 images qui
équivaut a bouger azimut de I'analyseur entre 0° et 180° tous les 5°. Les résultats illustrés sur la
figure 1.4 montrent qualitativement d’'une part la bonne linéarité de la caméra et d’une autre part
une bonne stabilité pendant quatre jours consécutifs
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Figure 114 : Accord entre courbe théorique (en rouge) et points expérimentaux (en bleu).
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Figure 11.5 : Courbes permettant de déterminer la corrélation linéaire existant entre les données
expérimentales et la loi de Mauls théorique pour des mesures faites pendant quatre jours consécutifs. Pour
chaque graphique, I'axe des abscisses correspond au modéle théorique et I'axe des ordonnées aux mesures
expérimentales. Le coefficient de corrélation linaire correspondant a chaque paire de données est indiqué.

Afin de juger quantitativement les résultats obtenus et présentés sur la figure 111.4, j’ai calculé un
indicateur appelé coefficient de régression linéaire, noté R dans ce qui suit, pour les quatre mesures
de la figure I11.4. Ce coefficient a pour objectif de quantifier la tendance que la corrélation entre les
mesures expérimentales (représentées par les points bleus) et les valeurs théoriques
correspondantes (la courbe en rouge) puisse étre représentée par une droite. Ainsi, la valeur R=1
présente le cas idéal ou les mesures suivent parfaitement la loi de Malus. Afin de calculer le
coefficient R j’'ai comparé un vecteur contenant les données expérimentales, et un autre vecteur
contenant les résultats du modele théorique qui ajuste le mieux possible les données
expérimentales. En analogie avec la figure 11.4 la figure Ill.5 montre la corrélation linéaire entre les
données expérimentales mesurés sur quatre jours consécutifs et les données théoriques
correspondantes qui les ajustent le mieux. On constate que les valeurs de R varient entre 0.9699 et
0.999 ce qui peut étre considéré comme tres proche de l'idéalité. J’en donc déduit donc que la
caméra peut étre considérée comme suffisamment linéaire et stable dans le temps comme pour étre

utilisée comme détecteur pour les mesures polarimétriques dans le domaine spectrale visible.

I11.3.2. Vérification de la Linéarité de la Caméra Infrarouge

Cette sous-section a pour objectif de décrire les résultats expérimentaux dont I'objectif était de
vérifier et de mesurer la linéarité de la caméra infrarouge. Par analogie a la stratégie discutée
précédemment pour le domaine visible, des mesures reposant sur la loi de Malus ont été utilisées
aussi pour valider la caméra infrarouge. Pour les expériences dans l'infrarouge on n’applique pas la
loi de Malus de la maniere « classique » comme discutée dans la section précédente, mais une
version généralisée utilisant trois polariseurs linéaires placés séquentiellement dans le trajet du
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faisceau entre la source et la caméra infrarouge. Dans cette version du montage, représentée
schématiquement sur la figure 111.6, les deux polariseurs aux extrémes du montage, Polar 1 et Polar 3,
restent fixes tandis que le troisiéme polariseur, Polar 2, peut tourner.

Le Camera Calibir GX

Le Polar 1

Le Polar 2
.

La Source IR

[ 1Y
Bl 1 M &
— I ¥
—— L — —L &
;

Figure I11.6 : Le montage d’application de la loi de Malus dans le cas de la vérification de la linéarité
du systéme dans le domaine spectral de I'infrarouge.

Cette variation du systéme expérimental s’explique par le fait que les mesures ont été faites a
travers du microscope polarimétrique une fois monté. Le polar 1 et le polar 3 sont en fait les
polariseurs du PSG et du PSA, tandis que le polar 2 est placé sur le porte-échantillon et est I'élément
utilisé comme référence pour la calibration de I'instrument. De ce fait les mesures peuvent étre
affectées par I'état de polarisation du faisceau incident sur le polar 1, et par I’éventuelle
diattenuation de I'ensemble de miroirs entre le PSA et la caméra. Les retardateurs du PSG et du PSA
ont été Otés pour les besoins de ces mesures. Le fait de fixer la rotation des deux polariseurs, Polar 1
et Polar 3, permet de s’affranchir de tous ces effets indésirables difficiles a modéliser. De ce fait, les
valeurs d’intensité détectées devraient suivre une loi légerement différente de I’expression de la loi
de Malus classique. En effet, dans cette configuration, la loi de Malus généralisée devient :

E,=V:Eocos* O (3.34)

ou E, est I'intensité détectée par la camera a bolomeétre et Eg est I'intensité a I'entrée. L'angle 0 est
celui formé par les deux axes de transmission paralleles des deux polariseurs Le Polar 1 et Le Polar 3
et I'axe de Polar 2.

La figure 11l.7 présente la vérification de I'accord entre la courbe théorique de I'équation (3.34) et
les données expérimentales des intensités détectées en quatre positions différents (North, West,
South et East). Pour chaque position la valeur de I'intensité est donnée par la moyenne des valeurs
de 49 pixels, I'objectif étant d’explorer la linéarité du systéme en quatre points simultanément, ainsi
qgue de s’assurer de la stabilité de la linéarité sur la surface globale de détecteur. Les quatre points
noirs sur I'image indiquent les endroits caractérisés. Les quatre autres figures montrent les résultats
de I'expérience pour chaque point. Les figures indiquent qualitativement un trés bon accord entre les
courbes théoriques (en rouge) d’apres I'’équation (3.34) et les mesures expérimentales des intensités
(cercles bleus). Finalement, afin d’évaluer cette corrélation quantitativement de la méme maniere
que sur la figure 5, j’ai calculé les coefficients de régression linéaire R pour les quatre points (North,
West, South et East). Leurs valeurs sont supérieures ou égales a 0.994, ce qui démontre un tres bon
accord quantitatif.
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Figure I11.7 : Accord entre les valeurs théoriques (courbes en rouge) et les valeurs expérimentales (cercles
bleus). Les points noirs sur I'image (associés aux quatre points cardinaux) représentent les endroits ou la
vérification de la linéarité a été réalisée.

En conclusion, nous avons démontré la linéarité du systéeme dans les domaines spectraux visible et
infrarouge. De plus, grace a I'application de la loi de Malus sur le montage complet du microscope
polarimétrique infrarouge, nous avons montré que les éléments constituants le microscope comme
les miroirs et les lentilles n’ont pas d’influence sur les états de polarisations générées par le PSG et le
PSA.
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Figure 111.8 : Coefficients de régression linéaire, R et endroits correspondants (points noirs sur I'image) ou la
vérification de la linéarité du systeme a été réalisée.
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II1.4 Validation des Méthodes de Calibration PCM et
ECM

IIL.IV.1. Validation de la Méthode PCM avec un Polarimetre
Commercial Spectroscopique

Pour valider expérimentalement la méthode, un polarimétre de Mueller spectroscopique a base de
cristaux liquides ferroélectriques commercial (SmartSE de HORIBA) a été utilisé (Figure I11.9). La
gamme spectrale visible-NIR (450—-1000 nm) est couverte par une source halogene, assistée d'une
source LED bleu secondaire pour augmenter l'intensité lumineuse a des longueurs d'onde inférieures
a 500 nm. Le polarimétre fournit la matrice de Mueller compléte de I'échantillon en environ 2 s, avec
une précision d'environ 0,02 par élément de matrice normalisée. (La précision a été déduite a partir
de I'écart type entre la mesure de la matrice de Mueller normalisée de I'espace libre — I'air — et la
matrice d'identité sur toute la plage spectrale.)

Figure 111.9 : Le polarimetre commercial de Mueller spectroscopique a base de cristaux liquides
ferroélectriques (SmartSE de HORIBA)

Le polarimetre, monté sur une platine de goniometre motorisée pour le réglage de l'angle
d'incidence, a été mis en configuration de transmission et un polariseur commercial a film dichroique
(LPVISE de Thorlabs) monté sur une platine tournante manuelle a été inséré dans le trajet optique
rectiligne entre le PSG et le PSA. Un polariseur d’entrée de gamme a été délibérément utilisé pour
évaluer la robustesse de la méthode. Dans une étape préliminaire visant a caractériser le polariseur
seul, ce dernier a été réglé a I'azimut de zéro degrés (axe de transmission vertical) et sa matrice de
Mueller normalisée, rapportée sur la Figure 111.10, a été mesurée sur toute la gamme spectrale.
(Avant d’effectuer la mesure, le polarimetre a été calibré en utilisant la procédure ECM standard.)

Le polariseur a film se comporte comme un polariseur « idéal » satisfaisant I'’équation (3.23) a des
longueurs d'onde inférieures a environ 750 nm, conformément a ses spécifications techniques (400-
700 nm) [8]. Ceci est clairement visible a partir de la comparaison des éléments de matrice de la
figure 111.10 avec ceux de la matrice de Mueller d'un polariseur vertical idéal (obtenue en posant a =
0° dans I'équation (3.23)) :
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Plus précisément, le taux d'extinction du polariseur a film est spécifié comme étant supérieur a 100
sur la plage de longueurs d'onde nominale de 400 a 700 nm [8]. Au-dessus d'environ 750 nm, le taux
d'extinction chute rapidement et le polariseur a film se comporte plutot comme un déphaseur
fortement chromatique. Par conséquent, on peut s'attendre a ce que la méthode PCM utilisant le
dispositif actuel fonctionne a des longueurs d'onde comprises entre 450 et 750 nm. (La limite de
longueur d'onde courte de 450 nm est imposée par la zone de fonctionnement de sécurité des
déphaseurs a cristaux liquides du polarimetre.)
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Figure 111.10 : Matrice de Mueller du polariseur du film fixé a 0° (axe de transmission vertical).

Dans une deuxiéme étape préliminaire, le degré de polarisation, DOP, des vecteurs de Stokes
constituant les matrices d’étalonnage du PSG et du PSA (W et A), fournies par la méthode standard
d’étalonnage aux valeurs propres [1,2], a été évalué via I'équation (1.7) afin de détecter I'éventuelle
présence de dépolarisation induite par I'instrument. Nous remarquons d'apres les résultats affichés
dans les deux Figures 111.11 et 11.12 pour les deux matrices W et A respectivement que les moyennes
des valeurs DOP sur I'ensemble du spectre variaient au-dessus de 0,996 et 0,993, respectivement,
avec un écart type inférieur ou égale a 0.017 pour tous les vecteurs de Stokes. Cette vérification
garantit le respect de la condition d'absence de dépolarisation, nécessaire a l'application de la
méthode PCM.

Moyenne 0.999 Moyenne 0.996 Moyenne 0.997 Moyenne 0.996
Ecart type 0.015 Ecart type 0.011 Ecart type 0.012 Ecart type 0.014
1.1 1.1 11 1.2
1 M‘NN 11 MMWM“ 1 mew i FWMM
049 09 09 08

400 600 800 1000 400 600 800 1000 400 600 800 1000 400 800 800 1000
Wavelength (nm)

Figure 111.11. Degré de polarisation, DOP, des vecteurs de Stokes constituant la matrice du PSG W sur le
domaine spectral [450 - 1000] nm.
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Figure 111.12 : Degré de polarisation, DOP, des vecteurs de Stokes constituant la matrice du PSA A sur le
domaine spectral [450 - 1000] nm.

Ensuite, le polariseur a été tourné consécutivement vers les n = 4 réglages d'azimut 0°, 30°, 45° et
60°, les quatre matrices d'intensité lumineuse B ont été enregistrées et la procédure PCM a été
appliquée.

Résultats de la validation et discussion connexe :

Les figures I11.13 et I11.14 montrent, en couleur rouge, les matrices du PSG et du PSA obtenues avec
la procédure PCM. A titre de comparaison, les deux figures indiquent également (en bleu) les deux
matrices instrumentales obtenues avec l'approche ECM standard. Les matrices du PSG et du PSA
correspondant a la méthode ECM sont calculées automatiquement par le polarimetre
spectroscopique Smart-SE lors d’une étape de calibration de routine et sont stockées ensuite dans le
disque dur de l'ordinateur de controle. Les deux matrices W et A ont été normalisées a leurs
éléments de premiére ligne dans le cas de W et de colonne dans le cas de A, pour souligner leur
nature de vecteurs de Stokes, ainsi que pour améliorer la comparaison visuelle entre les deux
méthodes d’étalonnage (les valeurs absolues de tous les éléments de matrice ne dépassent pas
|'unité).

Comme on le voit sur les figures, I'accord entre les deux approches d'étalonnage est trés proche sur
la gamme de longueurs d'onde 450-750 nm, méme si la composante circulaire n'est pas directement
accessible par le polariseur d'étalonnage. Au-dela de cette plage spectrale, I'approche PCM échoue
en raison de la dégradation de la propriété de projection du polariseur a film utilisé, comme le
montrent précédemment la figure 111.10 et la discussion afférente.

Quantitativement, |'erreur quadratique moyenne (rms) par élément de la matrice W (évaluée a
partir de I'écart type entre les spectres PCM et ECM respectifs sur la plage de 450 a 750 nm) s'est
avérée étre de 0,034, alors que celle par élément de la matrice A était de 0,027. Les deux valeurs
sont du méme ordre de grandeur, bien que légérement supérieures, a la précision (~0,02) du
polarimétre de Mueller commercial utilisé. Les erreurs quadratiques moyennes de W et A chutent
respectivement a 0,030 et 0,023 si elles sont évaluées sur la gamme spectrale 450-700 nm,
correspondant aux spécifications techniques du polariseur. Ces valeurs valident dans la pratique
I'approche PCM utilisant un polariseur a film d’entrée de gamme avec un taux d'extinction aussi bas
que 100.

A titre d’un autre indicateur quantitatif, j’ai calculé le coefficient de corrélation, noté (R), qui
mesure la qualité de la régression linéaire entre les deux résultats d’étalonnage ECM et PCM, par
élément de matrice W et de matrice A sur la gamme spectrale de 450 a 750 nm. Le fait d’avoir R=1
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correspond au cas idéal ol les deux résultats d’étalonnage sont identiques alors que R=0
correspondrait au cas opposé ou les deux résultats sont complétement dispersées et ne peuvent pas
étre représentées par une ligne droite. Ainsi, le coefficient R est un « baromeétre » qui quantifie la
tendance pour que les mesures soient représentables par une droite. Nous remarquons sur les
figures 15 et 16 que toutes les valeurs de R pour les éléments des deux matrices W et A sont
supérieures ou égales a 0.96 ce qui tres proche de la valeur idéale. Ceci nous ameéne a la méme
conclusion que celle obtenue a partir de l'indicateur quantitatif précédemment calculée (rms) : la
méthode PCM est valide pour les applications pratiques.

Il convient de noter que, lors de I'obtention les matrices d'instrument par la procédure PCM, une
attention particuliere a di étre portée lors de I'évaluation des éléments de la derniere ligne de la

matrice W et la derniere colonne de A en utilisant I'équation (3.32). Les deux signes 515{;) =+41let
slgk) = +1ont di étre ajustés par morceaux afin d'obtenir une continuité sur toute la gamme
spectrale pour toutes les longueurs d’onde. En outre, pour atténuer la discontinuité résultant des
valeurs négatives parasites induites par le bruit de mesure se produisant sous les racines carrées de
I’équation (3.32) lorsque les deux éléments de matrice W,; et A,3 croisent I'abcisse (voir Figures
.13 et IIl.14, respectivement), des décalages positifs, Syy43 = 0.007 et §434, = 0.002, beaucoup
plus petits que le niveau de bruit, ont été ajoutés aux valeurs sous les racines. L'addition de ces
décalages empéche efficacement I'apparition de valeurs négatives et assure un croisement continu

de I’axe abscisses pour les deux éléments de la matrice.

500 600 70O BOO 900 1000 500 600 70O BOO 900 1000 500 600 700 &OO 900 1000 500 600 700 800 900 1000
1 1 1 1
o 0 ) 1)
‘\\ 3
. i '3
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Figure I11.13. Matrice d’étalonnage du PSG (W) obtenue avec les approches PCM (rouge) et ECM (bleuy).
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Figure 111.15. Coefficients de régression linéaire R entre les deux matrices spectroscopiques Wecy, et Wpep, sur

la gamme spectrale comprise entre 450 — 750nm.
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Figure 111.16. Coefficients de régression linéaire R entre les deux matrices spectroscopiques Agcy €t Apcy Sur la
gamme spectrale comprise entre 450 — 750nm

Propositions pour le raffinement de la méthode :

La validation expérimentale présentée ci-dessus étant juste une preuve de principe pour la
procédure PCM, plusieurs voies d'amélioration des performances de |'approche peuvent étre
facilement proposées. Ainsi, au lieu de prendre des valeurs arbitraires pour les quatre (ou plus)
valeurs d'azimut du polariseur a;, i = 1,2, 3,4, on peut théoriquement les optimiser sur toute la
plage des azimuts (0° < @ < 180°) de maniére a maximiser la plus petite valeur propre non nulle de la
matrice symétrique P Pl ou PI, = [P}, P},] est la matrice composite obtenue en empilant P%,
et Py, ligne par ligne. En effet, selon

’équation (3.31), les deux vecteurs inconnus w" et a”
appartiennent aux noyaux associés aux valeurs propres nulles de wa et P;b de sorte que le vecteur
composé [er a’’ 17 appartient au noyau de PI; la maximisation de la valeur la plus proche de la
valeur propre nulle de PT P?, assure donc une séparation optimale des deux noyaux.

Cependant, étant donné que Py, et P}, dépendent de l'instrument (parce qu'ils impliquent la
matrice d'intensité lumineuse B et, par conséquent, les matrices instrumentales W et A), les valeurs
d'azimut optimales en dépendent elles aussi. Pour tirer profit de cette procédure d'optimisation, il
faut modéliser la réponse du polarimetre a étalonner. Notons qu’une telle modélisation doit étre
implémentée de toute facon, car elle est nécessaire a la détermination des signes des quatriemes
composantes des vecteurs de Stokes, comme déja discuté.

Une fois les réglages d'azimut théoriques (optimaux ou sous-optimaux) du polariseur choisis, on
peut déterminer leurs valeurs réelles, c'est-a-dire les valeurs effectivement utilisées dans
I'étalonnage, en minimisant le rapport Aya/Az3, oU Ay, est le plus petit (théoriquement, nulle) valeur
propre de la matrice P}T P’ tandis que Ay; est la deuxiéme plus petite valeur propre (les 24 valeurs
propres étant notées par ordre décroissant).

Il est a noter qu'ici la matrice P}, est obtenue a partir de I'expérience, alors que dans le paragraphe
précédent elle est évaluée a partir du modele du polarimetre. Si I'espacement entre les quatre
réglages d'azimut «; est régulier et que sa valeur est connue avec précision (par exemple, comme
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dans le cas d'un platine a moteur pas a pas), seule une optimisation a un seul parametre, le décalage
commun des azimuts (au lieu d'une optimisation générale a quatre parametres sur chaque azimut
a;) doit étre effectuée. La détermination des valeurs réelles des azimuts des composants
d'étalonnage est également une étape standard dans les approches ECM [1] et du maximum de
vraisemblance [9].

Enfin, pour assurer une meilleure résilience et un meilleur filtrage du bruit, on peut surdéterminer
la procédure PCM en utilisant plus de quatre réglages d'azimut de polariseur ou en ajustant les
éléments de la matrice spectroscopique, déterminés longueur d'onde par longueur d'onde, avec des
polyndmes de faible degré variant lentement sur la gamme spectrale d'intérét. Finalement, par
|'utilisation d'un polariseur haut de gamme au lieu de celui a film d’entrée de gamme, on ne pourra
qgu'améliorer la qualité d'étalonnage.

La principale caractéristique de la méthode du polariseur, PCM, et celle qui la différencie de la
méthode des valeurs propres, ECM, est que la méthode PCM ne requiert que d’un bon polariseur
comme échantillon de calibration, tandis que la méthode ECM requiert un polariseur et au moins un
retardateur. En principe la méthode du polariseur, PCM, a été développée comme une alternative a
la méthode des valeurs propres, ECM afin d’étre appliquée pour des polarimétres opérant dans des
domaines spectraux non-conventionnels comme par exemple les rayons X, I'ultraviolet extréme, les
térahertz ou les micro-ondes pour lesquels des bons polariseurs linéaires existent, mais il est difficile,
voire impossible, de trouver des retardateurs de qualité. L'infrarouge est un cas un peu particulier
pour lequel il y a de polariseurs achromatiques, de retardateurs travaillant dans un domaine spectral
restreint (lames d’onde simples), mais pas de retardateurs achromatiques ou quasi-achromatiques
sur un spectre large sont difficilement (voir chapitre Il, section I1.1.4 pour une discussion compléte).
Ainsi, la raison qui a motivé la considération de la méthode PCM dans ce travail a été celle d’éviter
I'utilisation d’un seul retardateur achromatique ou d’une collection de retardateurs chromatiques,
(incontournable pour la méthode ECM), lorsque une calibration polarimétrique sur un large spectre
est envisagée.

I11.4.2. Validation de la Méthode ECM avec le Microscope
Polarimétrique

Les résultats discutés dans cette section, notamment I'application de la méthode ECM de
calibration, ont été obtenus avec le microscope polarimétrique. Indépendamment du mode
d’imagerie ou du domaine spectrale considéré, le bruit est un des aspects auxquels la méthode ECM
est le plus sensible. Ceci s’explique notamment parce que I'implémentation de la méthode ECM
implique indéfectiblement I'utilisation de l'inverse de la matrice BO, dont le conditionnement
théorique ne dépasse pas 0.33=0.5772, ce qui contribue a I"amplification du bruit et d’autres erreurs
lors de l'application de l'algorithme de calibration. Le conditionnement de la matrice BO est
déterminé par le produit du conditionnement du PSG et du PSA. Le rapport signal sur bruit présent
sur les mesures est donc un aspect trés important a prendre en compte pour garantir une application
réussite de la méthode ECM. Si les mesures d’intensité réalisées par le polarimétre (les images, dans
le cas concret du microscope) présentent un bas rapport signal sur bruit, un traitement numérique
s'imposera afin de réduire (ou idéalement d’éliminer) le bruit. Le microscope polarimétrique utilise
deux caméras, une CMOS pour capturer des images dans le visible et une caméra a base de micro-
bolométres pour des images dans I'infrarouge (voir chapitre I, section 11.3). Pour des raisons liées a
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I'intensité du faisceau et a la sensibilité du détecteur, les images dans le domaine infrarouge ont un
rapport signal sur bruit plus bas que celle de la caméra visible, raison pour laquelle les images dans
I'infrarouge ont di étre traitées avant d’étre utilisées pour appliquer la méthode ECM. La recette
pour réduire le bruit a consisté principalement a appliquer deux filtres, d’abord un filtre interpolateur
pour éviter des pixels aberrants et ensuite un filtre linéaire par convolution d’une masque (ou
kernel). La méthode de prétraitement est décrite a la fin de cette section.

Que ce soit dans le visible ou I'infrarouge, la facon d’'implémenter la méthode ECM requiert deux
étapes. L'objectif de la premiere étape est une analyse des matrices B des échantillons de référence
afin de déterminer les orientations (azimuts) et les propriétés qui caractérisent leur réponse optique
respective. La deuxiéme étape profite des résultats de la premiere étape pour réaliser une
détermination, pixel a pixel, des matrices A et W correspondant au PSA et au PSG respectivement.
Dans ce qui suit, je présente les résultats obtenus pour chacune de ces deux étapes lorsque la
méthode de calibration est appliquée pour des images dans le domaine infrarouge a une longueur
d’onde de 7.5 um (1330 cm™). Des résultats obtenus avec et sans le traitement pour réduire le niveau
de bruit sont présentés.

Premiére étape : Pré-étalonnage

Comme déja mentionné, du fait méme du principe de la méthode des moindres carrés, la matrice K
figurant dans I'’équation (3.9) est une matrice réelle symétrique et définie semi-positive. Elle peut
donc étre diagonalisée ; ses 16 valeurs propres, toutes positives ou nulles, sont rangées par ordre
décroissant de (A1) a (A116). S’il existe une solution unique pour W ou 4, alors la matrice K a 15
valeurs propres non nulles, de (A1) a (115), et une valeur propre nulle unique, (116). La solution pour
W16 ou A6 est donnée par le vecteur propre associé a I'unique valeur propre nulle.

En pratique, I'opération de diagonalisation de la matrice K est répétée jusqu'a ce que les valeurs
des angles d’orientation (azimuts) i (i = P0°, P90°, L30°) des composants d’étalonnage qui
minimisent la valeur propre A16 soient trouvées. En effet, si K est calculée avec des valeurs
imprécises des orientations 80°, 890° et 8L30°, alors les valeurs propres de K sont toutes strictement
positives et toutes éloignées du zéro. Dans ce cas, I'équation (3.9) n'a pas de solution. Au contraire, si
K est calculée avec des valeurs précises des orientations 80°, 890° et 8L30°, alors ses 15 premiéres
valeurs propres sont strictement positives et 416 est trés proche de zéro (nulle, théoriquement). En
pratique, 416 étre tres petite mais pas exactement nulle car K est perturbée par le bruit
expérimental. Pour cette raison, la procédure d’étalonnage consiste a déterminer les valeurs des
angles d’orientation qui minimisent le rapport (116/115) que j'appelle le rapport d’optimisation.
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Figure 111.17 a) Carte tridimensionnelle (gauche) et contour correspondant (droite) montrant la dépendance de
la fonction de mérite utilisé pour la recherche des angles des éléments de calibration en fonction de la position
du polariseur a 90° et de la lame de retard. Résultats obtenus a partir d’images brutes sans traiter.
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Figure 111.17 b) Carte tridimensionnelle (gauche) et contour correspondant (droite) montrant la dépendance de
la fonction de mérite utilisé pour la recherche des angles des éléments de calibration en fonction de la position
du polariseur a 90° et de la lame de retard. Résultats obtenus a partir d’images filtrées.

Concretement, I'axe de transmission de PO° est pris pour référence (6P0° = 0°) tandis que 8P90° et
6L30° sont variés par rapport a lui. Dans la procédure d'optimisation numérique, les entrées §P90° et
6L30° sont modifiées jusqu'a ce que les valeurs des angles qui minimisent le rapport d’optimisation
soient trouvées. Comme point de départ, K est calculée avec les valeurs théoriques 8P90° = 90° et
6L30° = 30°. Ensuite, ces orientations sont optimisées autour de ces valeurs théoriques. Ainsi, les
valeurs optimisées dépendent de deux facteurs, les valeurs précises des angles d’orientation des
échantillons d’étalonnage et le bruit expérimental. Par conséquent, je considere cette étape comme
une étape de pré-étalonnage (ou étape préliminaire) qui nous apprend sur la qualité et la précision
de I'opération de I'étalonnage, avant de passer a I'étape suivante ol on détermine les deux matrices
d’étalonnage W et A. La figure lll.17.a présente en trois dimensions les valeurs du rapport
d’optimisation (116/415) en fonction de 6P90° et 6L30° pour le microscope polarimétrique
infrarouge a une longueur d’onde de 7.5 um (1330 cm™). On constate qu’un minimum pour le
rapport d’optimisation d’une valeur (116/115 = -0.91) est atteint pour les angles 6P90°= 95° et
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0L30°= 61°. (La valeur de 61° peut étre expliquée par une erreur dans le montage mécanique du
déphaseur, qui fait que la valeur de 30° sur la graduation de la monture est en réalité une valeur
autour de 60°.) Cette erreur de positionnement est sans conséquence pour les résultats de la
calibration, car on peut montrer que les deux azimuts, 30° et 60° sont équivalents vis-a-vis de la
méthode d’étalonnage.

Quand un filtrage est appliqué aux matrices d’intensité (B0, BP0, BP90, et BL30) avant de lancer la
procédure d’étalonnage ECM, on obtient le résultat présenté sur la figure 11.17.b. Celle-ci présente
un minimum de (A16/115 = -2.9) pour les angles 8P90°= 91° et 8L30°= 56°. Le fait de passer de -0.91
a -2.9 pour la valeur du rapport d’optimisation est une amélioration trés considérable (d’environ
mille fois du fait de I'échelle logarithmique utilisée dans la figure. En effet, le filtrage numérique
appliqué aide a s’affranchir du bruit systématique fixe a la camera.

4 éﬂ:

Figure 111.18. Image montrant une photographie du diffuseur rotatif.

L'utilisation d’un laser infrarouge accordable comme source de lumiére a I'avantage de permettre
une imagerie a large champ de vision et une intensité lumineuse plus élevée que celle obtenue avec
une source incandescente, assurant ainsi, un meilleur rapport signal sur bruit. En raison de sa grande
cohérence spatiale et temporelle, le laser produit des taches de lumiere (speckle, en anglais) qui
dégradent la qualité de l'image. Pour contourner ce probléeme et, plus concrétement, réduire le
speckle et augmenter le contraste, nous utilisons une configuration originale basée sur un diffuseur
en ayant une surface rugueuse recouvert d’'une couche d’or et entrainé par un moteur rotatif
tournant a plus de 2400 révolutions par minute. La réponse optique du diffuseur, et notamment
I’angle de diffusion de la lumiére, n’est pas achromatique. Plus la longueur d'onde est élevée, moins
le diffuseur est efficace pour diffuser la lumiére et ainsi, ses performances dans l'infrarouge sont un
peu moins bonnes que dans le visible. Le choix de la longueur d'onde dépend de la nature de
I'échantillon, de la sensibilité du détecteur et de la puissance spectrale de la source. La figure 1.19
montre la dépendance du signal détecté par la caméra en fonction de la longueur d'onde lorsque les
polariseurs sont retirés du trajet optique et le porte-échantillon est laissé vide. On observe une forte
dépendance spectrale et la présence de deux valeurs maximales autour de 7.5 pm (1330 cm™) et dz 9
pm (1100 cm™). Pour des raisons évidentes, la plupart de mesures utilisées au cours de cette thése
ont été réalisées autour de ces deux longueurs d’onde. En dépit des apparences, l'intensité du
rayonnement infrarouge détecté est loin de saturer la caméra. Nous avons constaté qu’au mieux, lors
d’une mesure polarimétrique de routine (calibration, mesure de l'air...) le bruit thermique remplit a
peu pres 51.2% de la dynamique de la caméra, tandis que des variations d’intensité du laser ne
représentent qu’environ 1.1% de sa capacité dynamique restante.
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Figure 111.19. Variation spectrale de I'intensité mesurée par le microscope. L’axe des abscisses correspond au
-1
nombre d’ondes en cm ™.

Deuxieme étape : Etalonnage

L’objectif de la deuxieme étape du processus d’étalonnage est la détermination des deux matrices
W et A. Le prétraitement numérique de filtrage permet une nette amélioration des résultats de la
calibration. Celle-ci peut étre constatée visuellement et qualitativement sur les figure I11.20.a et
[11.20.b ol la matrice d’étalonnage W est présentée non filtrée et filtrée respectivement; il en va de
méme pour la matrice A, présentée sur les figures Ill.21.a et 11l.21.b. On observe clairement que,
grace au traitement numérique, les matrices d’étalonnage deviennent plus homogenes et moins
bruitées.
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Figure 111.20.a : Matrice d’étalonnage W non filtrée. Les axes sur les images correspondent aux coordonnées

des pixels.
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Figure 111.20.b : Matrice d’étalonnage W filtrée. Les axes sur les images correspondent aux coordonnées des

pixels.
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Figure 11l.21.a : Matrice d’étalonnage A non filtrée. Les axes sur les images correspondent aux coordonnées

des pixels.
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Figure 111.21.b : Matrice d’étalonnage A filtrée. Les axes sur les images correspondent aux coordonnées des
pixels.

Les deux figures I1.22.a et 111.22.b montrent le conditionnement des matrices W et A filtrées et non
filtrées respectivement. On observe une amélioration considérable grace au traitement des images
(le filtrage) surtout en ce qui concerne les zones pres des bords. L'amélioration s’explique parce que
sur les pixels situés en périphérie loin du centre, la correction de bruit fixe effectué par I’électronique
de la caméra est moins efficace que sur le centre de I'image. Le prétraitement de filtrage vient
remédier a ce probleme en éliminant efficacement l'influence de cette erreur systématique.
Quantitativement, la valeur moyenne du conditionnement a quasiment doublé et devenue plus
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homogene grace au prétraitement : la valeur du conditionnement moyen de la matrice W est passée
de 0.24 avec un écart type de 0.13 a 0.42 avec un écart type de 0.05, alors que celle correspondant a
la matrice A, a doublé, sans prétraitement elle était égale a 0.27 avec un écart type de 0.14, et avec
prétraitement elle est devenue 0.45 avec un écart type de seulement 0.04.
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Figure I11.22.a : Les conditionnements des matrices W et A non-filtrées. Les axes sur les images correspondent
aux coordonnées des pixels.
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Figure 111.22.b : Les conditionnements des matrices W et A filtrées. Les axes sur les images correspondent aux

coordonnées des pixels.

Etape de prétaitement des donées : Filtrage du bruit

Le filtrage du bruit dans des images, ou plus généralement dans des données expérimentales, est
une vaste aire de recherche et de développement d’applications. Puisque une étude systématique et
rigoureuse qui permettrait d’identifier et d’implémenter une stratégie de traitement d’images
optimale du point de vue formel dépasse largement le cadre de cette étude, une solution simple
mais pratique a été appliquée. Aprés avoir essayé quelques alternatives, la méthode choisie est une
combinaison d’un filtre interpolateur et d’un filtre linéaire par convolution d’un noyau (kernel). Les
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trois sources de bruit ou d’erreurs qui peuvent affecter la qualité des images sont : i) la présence de
pixels « chauds » ou inopérants dans le détecteur. ii) la présence d’un type de bruit appelé bruit a
motif fixe (fixed pattern noise, FPN), et iii) le bruit aléatoire omniprésent dans toute image
électronique. Le filtre par interpolation permet d’éliminer la présence de pixels chauds et dans une
moindre mesure le FPN, tandis que le filtre par convolution atténue le FPN et le bruit aléatoire.

Pour appliquer le filtre interpolateur il faut tout d’abord identifier les pixels aberrants présents sur
une image. La solution appliquée ici consiste a comparer pour une image donnée, la différence entre
la valeur de chacun des pixels de cette image et la valeur médiane évaluée sur 'ensemble des pixels
de lI'image éclairés par le faisceau de lumiere. Cette différence est ensuite rapportée a la valeur de
I’écart type évaluée sur le méme ensemble de pixels activement éclairés, et utilisé ici en guise de
normalisation. La médiane a été préférée a la moyenne car la médiane d’une distribution statistique
de points est en général moins sensible a la présence de valeurs aberrantes dans la distribution que
la moyenne. Cette méthode d’identification, assez simple, s’est avérée trés robuste car en général,
des pixels aberrants « chauds » ou bien ceux dont le FPN n’a pas été bien corrigée par I'électronique
embarquée de la caméra, affichent des valeurs trés différents du reste. Ainsi, tous les pixels dont la
valeur différe significativement de la moyenne sont considérés comme aberrants et labélisés comme
tels a I'aide d’un masque numérique. Le filtre interpolateur est un algorithme nommé « Inpaint
nans » [10] qui considere des pixels invalides dans les images comme des trous (nan, not a number)
et qu’il s’attache a remplir en utilisant pour cela la valeur des pixels valides environnants.
L'application de cette stratégie fonctionne trés bien pour des images qui ne contiennent pas de
motifs, des objets ou d’autre structure spatiale, car ceci est une condition nécessaire pour une
évaluation appropriée de la médiane et de I'écart type utilisés pour créer le masque qui labélise des
pixels comme valides ou aberrants. A cause de cette contrainte, I'interpolation de pixels n’a pu étre
appliqguée que pour traiter des images utilisées pour calibrer le polarimétre car celles-ci
correspondaient a des éléments optiques de référence tres homogenes, sans motifs ou d’autre
structure particuliére. Cette méthode de filtrage n’a pas pu étre utilisée en revanche pour traiter des
images contenant des objets ou des motifs trés contrastés. Une étude approfondie devrait étre
menée afin de trouver une méthode plus élaborée que I'actuelle permettant par exemple de
segmenter des images contenant des objets en plusieurs groupes et pour chacun d’eux, créer un
masque permettant de catégoriser des pixels comme étant valides ou invalides.

Indépendamment du fait que les images aient été traitées avec le filtre interpolateur, un filtrage
linéaire par convolution d’'un noyau a été appliqué systématiquement a toutes les images. Cette
méthode de filtrage consiste a évaluer le produit de convolution entre I'image a traiter et une petite
matrice appelée noyau. La taille et la forme spécifique de la matrice noyau détermine le résultat final
obtenu. Ainsi, il y a des noyaux «classiques » avec différentes fonctions, comme par exemple
appliquer un lissage homogene ou gaussien, la mise en exergue de contours d’objets éventuellement
présents sur des images, ou bien le calcul de gradients. Le noyau le plus simple pour effectuer un
lissage homogene est une matrice contenant des uns. Si I'image a traiter contient des motifs ou une
structure avec des frontiéres abruptes, I'application de ce filtre simple aura pour effet de réduire
I'acuité de I'image en la rendant « flue ». La taille du noyau choisi joue un réle essentiel dans la
performance ou acceptabilité des résultats obtenus car deux effets en quelque sorte antagonistes en
termes de la qualité des images, la diminution du bruit, et la réduction d’acuité, sont
proportionnelles a cette taille. Nous avons modifié la forme du noyau classique afin d’améliorer les
capacités de filtrage du bruit tout en préservant I'acuité des images. Aprés quelques essais, la forme
prototype du noyau qui donnait les meilleurs résultats est celle illustrée dans la figure 11.23. La forme
de ce noyau est simple, tous ses éléments sont égaux a 1 sauf I'élément situé au centre, dont la
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valeur est égale a la somme de I'ensemble des autres éléments. Le choix de la taille de ce nouveau
type de noyau est aussi un compromis entre I'acuité des profils montrés sur les images et sa capacité
a réduire le bruit. Des grands noyaux vont produire des images flues tandis que de petits noyaux vont
préserver |'acuité des images. Dans le cadre de ce travail, différents tailles du nouveau noyau ont été
utilisées, contenant 9, 25 ou 49 pixels respectivement. Le noyau carré de taille 7 (49 px) a été utilisé
systématiquement sur des images utilisées pour la calibration car I'absence de motifs dans celles-ci
permet de maximiser les performances de filtrage. En fait plus la dimension d’un noyau est grande
plus le bruit va pouvoir étre filtré. Ainsi dans nos études les autres images des échantillons non-
homogénes ont été traités avec ces noyaux de taille de 5 (25 px) ou 3 (9 px) ont été utilisés en
fonction des résultats obtenus.

111 1111

111 1111
11 1 11 1/1]1 11 11 1 1
11 1 1 1 1 511124111
(1 1 12 1 1 111 1 11 1
111 1 1 111 1 111
111 11 111 1 111

Figure 111.23 : Noyaux de convolution de dimension 5 et 7 respectivement.

La figure 11.24 présente un exemple non-formel illustrant I'efficacité de notre noyau dans la
réduction du bruit d’'une image simulée. Une image de référence montrant un patron régulier sans
bruit est montrée en haut a gauche de la figure. La méme image a laquelle un certain niveau de bruit
homogene (blanc) a été ajouté est montrée en haut a droite de la figure. L'image filtrée avec un
noyau de taille 5 est montrée en bas a droite de la figure. La différence entre I'image filtrée et
I'image de référence est montrée en bas a gauche. La différence moyenne entre I'image bruitée et
I'image de référence est d’environ 0.057 tandis que la différence moyenne entre I'image filtrée et
I'image de référence est de 0.038. Le filtre a réduit de 40% le bruit présent sur I'image. L’absence de
patron régulier sur I'image des résidus montre que ce noyau réduit tres peu 'acuité de I'image.
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Figure 111.24 : lllustration de I’action du filtre par convolution d’un noyau sur une image synthétique bruitée.
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I11.4.3. Mesures d’Eléments Optiques de Référence dans les
Domaines Visible et Infrarouge

Domaine spectral visible

La précision et I'exactitude des matrices de Mueller mesurées avec le microscope polarimétrique, a
été testée en utilisant des échantillons de référence dont la réponse est connue. Les échantillons
sont I'air (mesure a vide), un polariseur orienté a 0° et a 90° et un déphaseur dont le retard est de
115° orienté a un angle de -32° par rapport au repéere de référence. Le tableau 1 montre les matrices
de Mueller théoriques idéales d’échantillons en I'absence de bruit et de tout autre biais. La matrice
de Mueller de I'air est la matrice d’identité avec les éléments diagonaux égaux a un et les éléments
hors diagonaux égaux a zéro. Les matrices de Mueller du polariseur et du déphaseur sont déduites a
partir des équations (1.23) et (1.17) du premier chapitre.

Polariseur linéaire Polariseur linéaire Retardateur linéaire idéal
Air (neutre) L . . . .

idéale (azimut : 0°) idéale (azimut : 90°) (retard : 115°, azimut : -32°)
1000 1100 1 =100 1 0 0 0
0100 1100 -1 1 00 0 —0.149 —-0.561 0.815
0010 0000 0 0 00O 0 0.561 0.727 0.397
0001 0000 0 0 00O 0 —0.815 —0.397 —0.423

Tableau 1 : Matrices de Mueller théoriques des échantillons de référence utilisés.

Les figures de 111.25 a 111.28 montrent les images et les histogrammes correspondant aux matrices
de Mueller expérimentales de l'air, du polariseur et du retardateur rapportées sur le tableau 1.
Toutes les matrices rapportées dans ces figures ont été mesurées avec le microscope polarimétrique
dans le domaine visible avec une longueur d’onde de 530 nm. Afin de réduire le bruit aléatoire, les
images incluses dans les matrices d’intensité B nécessaires pour calculer des matrices de Mueller
sont le résultat de 16 acquisitions successives moyennées.

Les figures Ill.25.a et 1ll.25.b montrent respectivement les images et les histogrammes
correspondants aux éléments de la matrice de Mueller de I'air. La matrice expérimentale est trés
proche de la matrice identité. Quantitativement, les éléments hors diagonaux sont nuls avec un écart
type moyen égal a 0.05. En outre, les éléments diagonaux sont égaux a 1 avec un écart type inférieur
ou égal a 0.06. A l'instar de la figure 1125, les figures 111.26.a et IIl.26.b montrent respectivement les
images et les histogrammes des éléments de la matrice de Mueller du polariseur linéaire orienté a 0°
par rapport I'axe vertical du laboratoire. La matrice de Mueller expérimentale est tres proche de la
matrice expérimentale montrée sur le tableau 1. Quantitativement, les éléments M11, M12, M21 et
M22 sont égaux ou proches de 'unité, avec un écart type moyen égale a 0.06. Le reste des éléments
sont nuls, avec un écart type moyen de 0.05. De la méme maniére, les images et les histogrammes
montrés dans les figures 1ll.27.a et 1lI127.b respectivement montrent que la matrice de Mueller
présentant un polariseur linéaire orientée a 90° a été bien retrouvée expérimentalement. En ce qui
concerne la matrice de Mueller du déphaseur orientée a -32°, les images et les histogrammes
rapportés dans les figures 111.28.a et 111.28.b respectivement montrent également une matrice de
Mueller trés proche de la théorique.
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Figure I11.25.a. Image des éléments de la Matrice de Mueller expérimentale de I'air normalisée par rapport a

0 Mean:0.001 Std:0.02

3000
2000 200 200 200
1000 100 100 100
0 0 0 0
0 1 2 -01 0 01 -01 0 01 -005 0 0.05
Mean:0.007 Std:0.05 Mean:1.002 Std:0.09 Mean:0.010 Std:0.09 Mean:0.003 Std:0.04
300 300 300 300
200 200 200 200
100 100 100 100
0 0 0 0
-0.2 0 0.2 06 08 1 1.2 14 -0.2 0 0.2 -01 0 01
300 Mean:0.004 Std:0.05 300 Mean:0.002 Std:0.09 Mean:1.017 Std:0.07 300 Mean:0.004 Std:0.05
200
200 200 200
100 100 100 100
0 0 0 0
-0.2 0 0.2 -04 -02 0 02 0 08 1 1.2 -0.2 1] 02
Mean:0.001 Std:0.02 Mean:0.009 Std:0.04 Mean:0.002 Std:0.03 Mean:1.015 Std:0.03
300 300 300 300
200 200 200 200
100 100 100 100
0 0 0 0

-005 0 0.05

-01 0 01

-0.1 0 0.1

Matrice de Mueller expérimentale de Iair.

09 1 1.1

Figure 111.25.b. Histogramme des valeurs de I'ensemble de pixels des images correspondant aux éléments de la



Mean:1.000 Stdo ]
L J .

Mean:1.035 Std0.1

o
A 4l

Mean:0.009 Std:007

- i'1

Mean:-0.008 Std:0.02

1
. io
A

o

LN

Iy

o

Figure I11.26.a. Image des éléments de la Matrice de Mueller expérimentale normalisée par rapport a

A i

Mean:1.024 Std0.1

@
W

Mean:0.002 Std:0.08

1
. io
-1

Mean:-0.009 Std:0.03

1
. HO
A

Mean:0.007 Std:0.03

Mean:-0.011 Std:0.02

L o -

Mean:-0.007 Std:0.08

Mean:-0.003 Std:0.04

L o =

Mean:-0.014 Std:0.08

Mean:0.006 Std:0.05

L o =

Mean:0.001 Std:0.04

Mean:0.004 Std:0.02

L o =

I'élément de matrice M11 correspondant a un polariseur orienté a 0°.

Mean:1.000 Std:0

Mean:0.993 Std:0.06

Mean:0.007 Std:0.03

Mean:0.011 Std:0.02

3000 300 300
2000 200 200
1000 100 100
0 0 0
0 1 2 0.8 1 1.2 -01 0 0.1 -01 -005 0 005
Mean:1.035 Std:0.1 Mean:1.024 Std:0.1 Mean:0.007 Std:0.08 Mean:0.003 Std:0.04
300 300 300 300
200 200 200 200
100 100 100 100
0 0 0 0
06 08 1 12 14 0.5 1 15 -0.2 0 0.2 -01 0 01
Mean:0.009 Std:0.07 Mean:0.002 Std:0.08 Mean:0.014 Std:0.08 Mean:0.006 Std:0.05
300 300 300 300
200 200 200 200
100 100 100 100
0 0 0 0
-0.2 0 0.2 -0.2 0 0.2 -0.2 0 0.2 -0.2 0 0.2
Mean:0.008 Std:0.02 Mean:0.009 Std:0.03 Mean:0.001 Std:0.04 Mean:0.004 Std:0.02
300 300 300 300
200 200 200 200
100 100 100 100
0 0 0 0
-01 -005 0 005 -01 0 0.1 -01 0 01 -0.05 0 0.05

Figure 111.26.b. Histogramme des valeurs de I’ensemble de pixels des images correspondant aux éléments de la

Matrice de Mueller expérimentale du polariseur orienté a 0°.
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Figure 111.28.b. Histogramme des valeurs de I’ensemble de pixels des images correspondant aux éléments de la

Matrice de Mueller expérimentale du retardateur (retard : 115°; azimut : -32°).



Domaine Spectral Infrarouge

La précision et I'exactitude des mesures réalisées avec le microscope polarimétrique dans le
domaine infrarouge, a été validée en mesurant des échantillons de référence aprés calibration de
I'instrument. La comparaison des matrices de Mueller expérimentales avec celles attendues
théoriquement a été adoptée comme une méthode d’évaluation des performances techniques de
I'instrument. Par analogie a ce qui a été discuté pour la validation instrumentale dans le domaine
visible, les échantillons choisis comme référence ont été I’air, un polariseur linéaire et un retardateur
dont le retard était tres proche de 90°.

Comme indiqué précédemment, le rapport signal sur bruit des images acquises par la caméra
infrarouge est moins bon que le rapport signal sur bruit des images prises par la caméra visible. Ainsi,
il a été nécessaire d’effectuer un prétraitement des matrices B d’intensité dans le domaine
infrarouge pour réduire le bruit aléatoire et le bruit systématique avant de pouvoir les utiliser pour
effectuer une calibration ou pour les convertir en matrices de Mueller. Les détails du protocole de
filtrage seront discutés dans la section suivante. En regle générale, I'application du prétraitement des
matrices B permet de réduire d’un facteur proche de 2 le bruit présent sur les matrices de Mueller.
Lorsque le prétraitement des images est appliqué systématiquement, et en dépit d’'un niveau de
bruit plus important dans les mesures brutes dans le domaine infrarouge, il est possible de porter la
précision et la exactitude des matrices de Mueller mesurées dans ce domaine spectral a un niveau
comparable a celui atteint pour des matrices de Mueller mesurées dans le domaine visible.

Les figures I11.29 a 111.32 montrent les images et les histogrammes correspondant aux matrices de
Mueller expérimentales de I'air d’'un polariseur linéaire et d’un retardateur dont le retard est proche
de 90°. La matrice de Mueller correspondant a I'air est présentée ici deux fois, d’abord sans et
ensuite avec |'étape de prétraitement des matrices d’intensité B. Ce choix a été fait afin d’illustrer
d’une maniére quantitative le gain en justesse qui permet le filtrage des images brutes. Toutes les
mesures ont été acquises a une longueur d’onde de 7.5um (1330 cm™). Toutes les images incluses
dans les matrices d’intensité B ont été moyennées 16 fois afin de réduire d’au moins un facteur 4 le
bruit aléatoire. Egalement, les matrices de Mueller présentées a continuation ont été normalisées
par rapport a leur élément de matrice M11 correspondant.

Polariseur linéaire Retardateur linéaire idéal
Air (neutre) . X .

idéale (azimut : 0°) (retard : 93.5°, azimut : -31°)
1000 1 1 0 0 1 0 0 0
0100 1 0 0 0173 —-0.44 0.881
0010 0 0 0 —-044 0766 0.469
0001 0 O O 0 0 —0.881 —0.469 —-0.061

Tableau 2 : Matrices de Mueller théoriques des échantillons de référence utilisés.

Les figures lll.29.a et II.29.b montrent respectivement les images et les histogrammes
correspondants aux éléments de la matrice de Mueller de I'air. Pour cet exemple particulier, les
matrices B brutes n‘ont pas été prétraitées avant d’étre transformées en matrice de Mueller. La
matrice de Mueller expérimentale ainsi obtenue est qualitativement proche de la matrice unité
correspondant a I'air car la dispersion des valeurs de ses éléments de matrice de I'ordre de 0.08
(equiv. 8%) est assez élevée et que quelques éléments de matrice s’écartent sensiblement de leurs
valeurs moyennes attendues. Ceci est le cas par exemple des éléments de matrice M13, M22, M32,
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Figure 111.29.b. Histogrammes des éléments de la matrice de Mueller expérimentale de I’air normalisée

Figure 111.29.a. Image des éléments de la Matrice de Mueller expérimentale de I'air normalisée obtenue a
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Figure 111.30.b. Histogrammes des éléments de la Matrice de Mueller expérimentale de I’air normalisée
obtenue a partir de données brutes prétraitées.
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M33 et M44. Globalement ces écarts font que I'exactitude de la mesure moyenne ne soit pas tres
satisfaisante, de I'ordre de 0.06 (6%).

A titre de comparaison, les figures 111.30.a et 111.30.b montrent respectivement les images et les
histogrammes correspondant a la matrice de Mueller obtenue aprés avoir prétraitée la méme
matrice d’intensités B utilisée pour obtenir les résultats montrés dans les figures 111.29a) et 111.29b). Le
gain qualitatif qui apporte le prétraitement des données est facilement perceptible méme a simple
vue. La dispersion moyenne des valeurs des éléments de la matrice de Mueller est de I'ordre de 0.06
(équiv. 6%) tandis que la différence moyenne entre les valeurs moyennes et les valeurs attendues,
I’exactitude moyenne, est 0.01 (équiv. 1%). Le prétraitement permet donc un gain tres conséquent
en exactitude, passant de 6 % pour le cas non-traitée a seulement 1% pour le cas traitée. Le
prétraitement permet aussi une amélioration de la précision, de 8% pour le cas non traitée a 6% pour
le cas traité. Grace au prétraitement I'accord entre les matrices expérimentale et théorique est

satisfaisant quantitativement et qualitativement.

Afin de compléter la validation des mesures polarimétriques dans I'infrarouge deux exemples
supplémentaires sont montrés ci-dessous. Le premier concerne un polariseur linéaire orienté a 0° par
rapport a I'axe de référence du polarimetre. Les éléments de la matrice de Mueller idéale de cet
élément optique, détaillée dans le tableau 2, et montrés sous forme d’'images et d’histogrammes
dans les figures 111.30 a) et Il 30 b) respectivement sont tous nuls a I'exception de M12, M21 et M22,
qui sont égaux a 1. Les valeurs des éléments de la matrice de Mueller déterminée
expérimentalement apreés filtrage de la matrice d’intensités B correspondante, sont trés proches des
valeurs théoriques. L'écart moyen de valeurs attendues est d’environ 0.01 (équiv. 1%) tandis que la
dispersion moyenne autour de ces valeurs attendues est d’environ 0.04 (équiv. 4%).

Enfin, le dernier exemple concerne un retardateur ayant un retard estimée a 93°, proche d’une
quart d’'onde, et ayant été orienté pour cette illustration a un angle azimutal de -31,9° par rapport a
un repere de référence. Suivant le format des exemples précédents les figures 111.31 a) et 111.31 b)
montrent les images et les histogrammes respectivement des éléments de la matrice de Mueller
expérimentale correspondant au retardateur. La différence moyenne entre la matrice de Mueller
expérimentale et la matrice de Mueller idéale attendue, détaillée dans le tableau 2, est de I'ordre de
0.03 (3%) tandis que la dispersion des valeurs autour de la valeur centrale est de I'ordre de 0.04
(équiv. 4%).

Ces deux derniers exemples corroborent le fait que grace au prétraitement des images formant les
éléments des matrices B, l'accord quantitatif et qualitatif entre les matrices de Mueller
expérimentales et théoriques satisfont les objectifs fixés au moment de la conception du
polarimétre, qui visaient une précision et une exactitude autour de 1% pour le domaine visible et le
domaine infrarouge.
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Figure 111.32.b. Histogrammes des éléments de la Matrice de Mueller expérimentale normalisée obtenue a
partir de données brutes prétraitées et correspondant a un retardateur linéaire (retard 93.5° et azimut : -31°).
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II1.5. Répétabilité, Stabilité et Précision

Deux études de stabilité ont été réalisées pour étudier la précision des mesures et, particulier, pour
déceler la présence d’erreurs non systématiques comme, par exemple, des dérives lentes au cours
du temps. En premier lieu, on s’est intéressé a la mesure de la stabilité dans le temps des matrices de
Mueller sans intervention de la part de I'utilisateur. J'ai pris I'air comme un échantillon de référence
a mesurer. Aprés avoir complété une procédure d’étalonnage pour déterminer les deux matrices W
et A, plusieurs mesures consécutives de I'air ont été réalisées tout au long d’une journée pour suivre
I’évolution des valeurs moyennes des pixels sur chacune des images des 16 éléments de la matrice de
Mueller de I'air. On s’attend en théorie a une matrice diagonale dont les éléments sur la diagonale
sont toutes égales a 1 (tandis que tous les éléments hors diagonaux sont nuls) ; évidemment, toutes
ces valeurs doivent rester constantes pour toutes les mesures consécutives si I'instrument est stable.
La figure 111.33 montre la variation de la matrice de Mueller de I'air au cours du temps. On observe
une grande stabilité, démontrée par les valeurs des moyennes et des écarts types calculées. L’écart
type le plus petit des valeurs d’'un élément de matrice au cours du temps correspond a I'élément
M41 avec une variation qui représente seulement 0.03 % et |'écart type le plus grand correspond a
I’élément M33 avec 0.3 % de variation. La variation moyenne de tous éléments de matrice au cours
du temps est un plus élevée et se situe autour de 0.1 % ce qui est un trés bon résultat.
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Figure 111.33 : Les valeurs des 16 éléments de la matrice de Mueller de I’air mesurée au cours d’une journée
pour 10 mesures consécutives sans intervention de I'utilisateur. Les valeurs de moyenne et écart type ont été
calculées pour chaque élément de la matrice.

Le microscope polarimétrique sera installé au synchrotron Soleil et mis a disposition a des
utilisateurs qui n’auront pas nécessairement de connaissances préalables en polarimétrie. C'est
pourquoi je me suis intéressé, dans un deuxieme temps, a I'effet que les utilisateurs peuvent avoir
sur la mesure. Ainsi, je ne me suis contenté de répéter les mesures en utilisant pour elles un seul et
unique étalonnage, mais j'ai décidé détalonner l'instrument avant de chaque mesure. De cette
maniére I'étude s’approche d’une situation d’utilisation réelle d’utilisation de I'instrument par des
utilisateurs différents. Tout comme dans la premiére étude, on s’intéresse a I'évolution des
moyennes des 16 coefficients de la matrice de Mueller de I'air. On constate sur la figure 111.34 que le
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réétalonnage peut engendrer de petites perturbations, observables sur les valeurs des écarts types.
On remarque une augmentation de la valeur maximale a 0.5% pour I'élément de matrice M33 au
lieu de 0.3% comme dans le cas précédent. En moyenne sur les 16 éléments de matrice, I'écart type
se situe autour de 0.16 % ce qui reste cependant tres raisonnable.
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Figure 111.34 : Les valeurs des 16 éléments de la matrice de Mueller de I’air mesurée au cours d’une journée
pour 10 mesures consécutives avec changement d’utilisateur. Les valeurs de moyenne et écart type ont été
calculées pour chaque élément de la matrice.

En troisieme lieu, je me suis intéressé a évaluer l'influence du nombre d’acquisitions sur la
précision des mesures. Mon objectif a été d’étudier I'effet de moyenne (a partir d’'un nombre
d’acquisitions donné) sur le bruit. Les questions que j’essaie de répondre sont les suivantes :

1. Est-ce que l'effet de moyenner plusieurs acquisitions peut améliorer la précision de
I'instrument en réduisant le niveau du bruit ?

2. Dans quelle mesure pouvons-nous améliorer le résultat ?

3. Quel est le nombre maximum d’acquisitions que nous pouvons les faire tout en restant
raisonnable en termes de temps de mesure et de précision ?

La figure 111.32 montre les résultats de I’étude sur les 16 éléments de la matrice de Mueller de I'air.
J'ai répété la mesure de l'air en étalonnant a nouveau et en augmentant le nombre d’acquisitions
pour réduire le bruit (donné par I'écart type). On peut observer sur la figure I11.35 qu’il y a une
réduction du bruit trés considérable qui est inversement proportionnelle au nombre d’acquisitions.
En particulier en passant de 1 a 16 je réduis le bruit de 3/4 de sa valeur initiale, obtenue avec une
seule acquisition. Ceci montre que le bruit dominant est gaussien et que, comme on peut le
constater, on peut normalement arriver a de trés bons niveaux de réduction a condition, bien
entendu, d’étre patient. En se basant sur ces résultats, nous avons choisi de travailler avec un
nombre d’acquisitions compris entre 16 et 32. En effet, on voit clairement qu’aller au-dela n’est pas
justifié.
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Figure 111.35 : Ecarts types des 16 éléments de la matrice de Mueller de I'air en fonction du nombre
d’intégrations.

Les résultats présentés dans cette sous-section, bien que peut-étre non exhaustifs du point de vue
instrumental ou métrologique, suffisent néanmoins a donner un apercu de la qualité des mesures du
microscope polarimétrique, de son répétabilité et son stabilité au cours du temps. Ces résultats
permanentent aussi connaitre d’une maniere générale I'impact de quelques parameéetres liés au
pilotage de l'instrument comme par exemple le nombre d’images moyennées peut avoir une
influence sur la précision, et éventuellement I'exactitude des mesures obtenues avec lui.

Enfin, 'ensemble des éléments apportés dans ce chapitre me semble pouvoir conclure a la
validation par I'expérimentale du fonctionnement du microscope polarimétrique et de pouvoir
affirmer que celui-ci correspond au cahier de charges et techniques fixées au départ du projet.
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Chapitre IV. Caractérisation de Feuilles
de Vigne, Vitis vinifera, par Microscopie
Polarimétrique Visible et Infrarouge

Introduction

Ce quatrieme chapitre est consacré a l'utilisation de de la microscopie polarimétrique de Mueller
pour la caractérisation des propriétés optiques et structurelles de tissus végétaux notamment des
feuilles de vigne, Vitis vinifera.

Un microscope de Mueller donne acces a la matrice de Mueller, et a une série d’observables
directement liées aux propriétés polarimétriques fondamentales (biréfringence et dichroisme) ainsi
gu’a la dépolarisation liée aux échantillons étudiés.

Etant donné que les propriétés de biréfringence et de dichroisme sont liées aux propriétés
structurales des échantillons, comme par exemple leur composition chimique des tissus, la présence
de polymeres cristallins ordonnées ou de biominéraux, ces propriétés peuvent étre utilisées comme
des marqueurs non-chimiques pour mettre en évidence la présence de telle ou telle caractéristique
du tissu. [1-4]. Ces propriétés polarimétriques peuvent aussi étre utilisées comme des outils pour
augmenter le contraste (donc la facilité d’acces a I'information qui peut étre obtenue) des images
obtenues par cette technique.

Dans ce cadre, l'objectif de ce chapitre a été celui de fournir quelques exemples concrets
d’application pour illustrer 'utilisation de la microscopie polarimétrique visible et infrarouge pour la
caractérisation de tissus végétaux. Pour cela j’ai choisi de travailler avec des tissus dont les propriétés
sont documentées dans la littérature spécialisée en botanique afin de faciliter I'interprétation des
images polarimétriques et leur relation avec les propriétés structurales de ces tissus. J'ai travaillé avec
des feuilles de vigne, Vitis vinifera, que j’ai mesuré en transmission dans le visible et dans I'infrarouge.
Comme il sera détaillé par la suite, j'ai utilisé soit des portions de feuilles vierges, sans préparation,
ainsi que des coupes minces de celles-ci. Je me suis consacré a faire une étude approfondie afin
d’identifier des structures présentes sur les feuilles qui sont visibles sur des images représentant des
observables polarimétriques, mais invisibles sur des images représentant l'intensité de lumiere et
gu’on utilise avec un microscope standard. Apres un travail d’enquéte systématique qui m’a permis
d’illustrer les possibilités de la technique polarimétrique en générale, jai réussi a identifier les
structures que javais trouvées au début de mes observations comme étant des petits cristaux
appelés raphides. J’ai complété les résultats obtenus par polarimétrie visible avec une étude des
mémes feuilles et des coupes minces par microscopie polarimétrie infrarouge. L'avantage de la
polarimétrie infrarouge est que celle-ci est sensible au type et a la configuration des liaisons
chimiques présentes sur les échantillons étudiés. Ainsi, j’ai pu déterminer que les raphides étaient
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composés de weddelite, une forme minérale d’oxalate de calcium monohydrate. En réalisant des
mesures a plusieurs longueurs d’inde dans linfrarouge j'ai pu aussi illustrer I'utilisation des
propriétés polarimétriques telles que le dichroisme linéaire ou la biréfringence linéaire, et leur
orientation respective pour aider a identifier les différents modes vibrationnels qui animent le
mouvement des atomes dans les molécules de la matiére étudié ainsi que leur configuration dans
I’espace d’une maille cristalline.

Ce chapitre est présenté selon la structure suivante. Premierement je les dispositifs de travail, les
échantillons étudiés ainsi que les méthodes pour préparer ceux-ci. En deuxieme lieu je présente des
résultats obtenus sur des feuilles sans préparation par microscopie polarimétrique visible. En
troisieme lieu je présenterai des résultats obtenus par microscopie polarimétrique visible et
infrarouge sur des coupes fines. Ces résultats sont décrits et discutés afin d’en donner une
interprétation physique, d’illustrer les spécificités de la microscopie polarimétrique infrarouge et sa
complémentarité avec la microscopie polarimétrie visible. Le chapitre se ferme par un résumée des
aspects les plus importants discutés dans celui-ci.

IV.1. Dispositifs Expérimentaux

Afin de mener une étude a part entiere, deux microscopes polarimétriques de Mueller a imagerie
ont été utilisées. Le premier est un microscope polarimétrique basé sur des retardateurs a cristaux
liguides, monté en configuration de transmission et permettant de faire des mesures en transmission
dans le domaine spectral visible allant de 450 nm a 800 nm. En dépit de ces possibilités toutes les
mesures faites pour ce travail ont été faites dans le vert, a 530 nm, car les feuilles de plantes sont
transparentes a cette longueur d’onde et par conséquent le rapport signal a bruit est optimal. Plus de
détails sur la configuration optique et le pilotage de cet instrument peuvent étre trouvés dans la
bibliographie [5, 6] Le choix de cet instrument se justifie car la collecte de feuilles de vigne et la
réalisation des mesures correspondantes a été réalisée entre mars et mai de 2021, période pendant
laquelle le microscope polarimétrique au synchrotron Soleil était en construction, et donc non
opérationnel pour prendre de mesures précises.

Le deuxieme systéme est le microscope polarimétrique infrarouge qui fait I'objet de mon travail de
these. Les mesures faites avec le polarimétre infrarouge ont été faites a plusieurs longueurs d’onde
dans le domaine spectral compris entre 7.5 et 7 um afin de pouvoir caractériser la nature chimique
d’structures cristallines que nous avons trouvé a l'intérieur des feuilles de vigne. La largeur de ce
domaine s’explique par la présence de bandes d’absorption caractéristiques et parce que l'intensité
du signal mesurée était suffisant comme pour pouvoir réaliser des mesures polarimétriques de
qualité. Les échantillons mesurés avec cet instrument sont des coupes minces des feuilles de vigne
collectés en 2021. La plupart des mesures faites avec le microscope infrarouge polarimétrique ont pu
étre faites entre février et mai de 2022.
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IV.1.1. Description des Echantillons et Leur Mode de
Préparation

La vigne est une espece de plantes qui appartient a la famille des Vitaceae et porte le nom
générique de Vitis. Il y a nombreux types de vignes sauvages mais c’est principalement Vitis vinifera
qui a été domestiquée et diversifiée. Vitis vinifera est a I'origine de centaines de cultivars « appelés
cépages et c’est a partir de cette vigne qu’est produite la quasi-totalité des vins partout dans le
monde. Les caractéristiques morphologique d’une vigne dépend du cépage d’ou elle provient, et
dans le cas particulier que j'ai étudié il s’agit des feuilles provenant d’un cépage de Carignan N. Les
feuilles adultes du Carignan N présentent 5 lobes, un sinus pétiolaire peu ouvert, des sinus latéraux
pas tres profonds et un limbe fortement gaufré. Les feuilles vigne utilisées pour ce travail ont été
obtenues a partir de clones d’un spécimen planté dans un domaine privé. Cela garantit que les
échantillons de feuilles proviennent des plantes bien identifiées, et représentatives de I'espéce Vitis
vinifera pour la production de fruits, et que des échantillons de feuilles fraiches peuvent étre récoltés
librement pourvu que la saison de I’'année le permet.

Des feuilles de tailles et d’ages (mesurées ici en semaines) différentes ont été récoltées afin de les
examiner au microscope. Sur la base d’une série de résultats préliminaires, j’ai déterminé les sites sur
les feuilles les plus intéressants a étudier et le protocole a suivre afin de garantir une bonne
standardisation des résultats et une minimisation des possibles biais. Ainsi par exemple, lorsqu’il
s’agissait d’étudier la morphologie des feuilles de vigne en fonction de leur age, les feuilles ont été
divisées en trois catégories. Dans chaque catégorie, cinq feuilles ont été choisies systématiquement.
Ensuite, a I'heure de faire des mesures j’ai sélectionné toujours les mémes zones sur les feuilles (par
exemple pres du sinus latéral inférieur ou bien pres du lobe latéral supérieur) afin de rendre les
mesures les plus répétables possible, (voir figure IV.1). Les mesures expérimentales étaient
généralement réalisées toutes les semaines ou toutes les deux semaines. Les résultats des
expériences ont été traités entre deux séances de mesure. Au total, pres d’une trentaine de feuilles
ont été traitées et prés de deux centaines d'images polarimétriques ont été prises, les plus
représentatives d'entre elles ont été sélectionnées pour une étude plus approfondie et rapportées
dans ce chapitre.
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Figure IV.1. (Gauche) Représentation d’une feuille de vignes accompagnées des descripteurs anatomiques
(courtoisie de www.lavinotheque-blog.fr). (Droite) Coupe transverse montrant les différentes strates et
constituants qui forment la substructure microscopique d’une feuille adulte (courtoisie de wwwl1.biologie.uni-
hamburg.de).
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Le schéma de gauche de la figure IV.1 montre une représentation schématique d’une feuille a cinq
lobes de vigne ou les principaux traits structuraux permettant de la caractériser y sont indiqués. Le
schéma de droite de la figure IV.1 représente une coupe transverse d’une feuille de vigne et permet
de voir que celle-ci est formée par plusieurs couches de tissus et de cellules bien différenciés entre
eux. Pour simplifier, ces couches peuvent étre réunies en trois groupes, |'épiderme supérieur,
I’épiderme inférieur et le mésophyle. L'épiderme supérieur est généralement transparent (ces
cellules n'ont pas de chloroplastes) et il est couvert par une cuticule faite de cires et de lipides pour
limiter les pertes en eau. L'épiderme inférieur est recouvert de pores appelés stomates. Ceux-ci
permettent a I'oxygene, le dioxyde de carbone et la vapeur d’eau de rentrer et sortir des feuilles. Des
poils appelés trichomes recouvrent ['épiderme de nombreuses espéces de plantes, les
caractéristiques morphologiques, et le nombre de ces trichromes dépend de chaque type de feuille
ainsi que de son age.

Le mésophile occupe la plus grande partie de I'intérieur d'une feuille, il est composé de deux parties :
vers la face supérieure, le parenchyme palissadique est constitué de cellules verticales, allongées et
serrées, riches en chloroplastes pour assurer I'essentiel de la photosynthese. Vers la face inférieure se
trouve le parenchyme lacuneux (ou spongieux), aux cellules plus arrondies et moins serrées. Les lacunes
entre ces cellules contiennent les gaz échangés entre la feuille et I'atmospheére.

Au cours de mes expériences j’ai observé des petites sections de feuilles de 2x2mm environ en imageant
leurs deux faces, inférieure et supérieure. La profondeur de focus de I'objectif de microscope utilisé, 9 um
environ, m’a permis d’imager différentes couches des feuilles afin de les caractériser en détail. Ainsi j’ai pu
observer clairement les épidermes supérieur et inférieur, et en particulier j'ai pu observer clairement la
couche de cellules épithéliales, des stomates et des trichromes. J'ai pu également imager le mésophyle et
y trouver une grande abondance de structures de forme ellipsoidale a peine visibles sous un éclairage
standard non-polarisé, mais trés facilement détectables en lumiere polarisée. Intriguée par la nature de
ces structures j'ai décidé d’orienter mes efforts pour les caractériser afin d’élucider leur nature.

IV.1.2. Préparation des Coupes Transverses Fines pour les
Domaines Visible et Infrarouge

La préparation de coupes fines demande la réalisation d’une série d’étapes, comme la coupe, la
manipulation, le montage et éventuellement la teinture des échantillons assez élaborée. Dans un
premier temps nous avons été assistés par le Prof. Mercé Dufort de la Faculté de Biologie de
I’'Université de Barcelone, qui m’a montré les bases de cette technique et qui a aimablement réalisé
pour nous une premiere série de préparations que nous avons mesuré avec le microscope
polarimétrique dans le visible. Forts de cette expérience, nous avons réalisé grace a 'aide du Dr.
Christophe Sandt, une deuxiéme série de préparations dans le laboratoire de biologie du synchrotron
Soleil pour étre observés avec le microscope polarimétrique infrarouge.

La préparation des coupes fines pour étre observées avec le microscope polarimétrique visible est
représentée schématiquement dans la figure 1V.2. Dans une premiére étape, une partie de la feuille
de vigne est introduite dans un bain contenant de la paraffine liquide a plus de 40°C. Une fois
refroidie, la paraffine devient solide rigidifiant avec elle la portion de feuille. La coupe se fait
plusieurs étapes a I'aide d’'un microtome, qui est un appareil équipé d’une lame de rasoir coupant,
d’un porte-échantillons permettant de tenir I'échantillon et d’'un systéme mécanique permettant de
réaliser des coupes successives avec une épaisseur contrélée dans une gamme comprise entre 5 et
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500 um de épaisseur et avec une précision de 5 um environ. Lors du montage du bloc de paraffine
dans le microtome on réalise d’abord quelques coupes grossiéres afin d’éliminer I'exces de paraffine
et d’attendre la feuille de vigne. Ensuite on réalise une série de coupes en variant I'épaisseur afin de
déterminer I'épaisseur la plus fine qui permet une consistance suffisante du tissu végétal pour
permettre sa une manipulation ultérieure sans 'endommager. Dans le cas de nos échantillons de
vigne I'épaisseur optimale était entre 15 et 25 um environ.

& Holder

<
Paraffin Block *
Paraffin block PYRAMID H
embedding > X P

Buonsos

o
Blade
, A — P
“”“h/’ “e I
—t P
Slide Water 1
Sample - \ \
Row
Hez
pate =
a—— y *'_"—;\f, 40°C seet%ay
4 V\ ) [ 1 J ’i eesscee e
\ *>= - LR
W[ = [P R w— Vd
dy f : L ~ Extending sections
Ready for TRIMMING Truncated pyramid on the warm water

ssue sectioning

Figure IV.2. Représentation schématique montrant les différentes étapes a suivre afin de fixer un tissu
biologique dans un bloc de paraffine, et de le préparer ensuite pour la coupe en microtome (gauche).
Représentation schématique des étapes de coupe en microtome et de dépose des coupes fines résultantes dans
un bain d’eau pur montage sur un porte-échantillons de microscope. Images courtoisie de M. Megias [7].

Les coupes fines ainsi obtenues sont ensuite déposées sur la surface d’une eau chauffée a 40°C et
ensuite « péchées » avec un porte-échantillon pour microscope. L'eau a 40°C permet d’éliminer
partiellement la paraffine sans endommager les tissus végétaux. Une fois séchés, ces échantillons
peuvent étre teints avec un produit colorant ou bien laissés dans I’état. Dans notre cas, le choix a été
fait de colorer la moitié des coupes avec un mélange d’éosine et d’hématoxyline et de préserver
I'autre moitié de toute coloration artificielle. L'éosine est un colorant acide de couleur orange-rosé
qui a une affinité sélective pour le cytoplasme cellulaire en se fixant sur des molécules a caractere
basique. L’'hématoxyline, d’une couleur sombre, est utilisée couramment pour colorer les noyaux
cellulaires. Enfin, la derniére étape consiste a couvrir les coupes avec un porte-objet de microscope,
de quelques centaines de microns d’épaisseur pour les protéger et les rendre plus durables.

Ce protocole de préparation constitue un standard en biologie pour I'obtention d’échantillons
adéquats pour I'observation en microscopie polarimétrique visible, mais elles ne peuvent pas étre
utilisés pour la microscopie infrarouge, car le porte-échantillon et le couvre-objets standards sont
faits en verre en silice, qui est un matériau opaque aux longueurs infrarouges supérieures a 4 um et
notamment aux longueurs d’onde comprises entre 7.5 et 10 um utilisées par le microscope
polarimétrique infrarouge. Un deuxieme obstacle pour l'utilisation de ces échantillons pour
I’observation en microscopie infrarouge est la présence résiduelle de paraffine, qui ayant ses propres
pics d’absorption dans le domaine de longueurs d’onde entre 7.5 et 10 um, peut atténuer le signal
mesuré, ou bien interférer avec la réponse optique due aux pics d’absorption propres aux tissus
biologiques a observer.

Afin de pouvoir réaliser des mesures de microscopie infrarouge il est nécessaire d’utiliser des
substrats transparents comme le CaF, ou le ZnSe, de ne pas utiliser des substances colorantes, et
d’éviter la paraffine comme élément fixant. J'ai opté pour la technique de cryotomie pour rigidifier
les échantillons par congélation pour ensuite les couper avec une lame de rasoir installée sur un
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microtome. Dans un cryotome, I'ensemble du mécanisme de coupe et de collecte d’échantillons se
trouvent a l'intérieur d’une enceinte maintenue a une température fixe a moins de -20°C. Avant
d’étre fixés, les échantillons sont imbibés dans une solution qui contient du sucrose en grande
concentration afin d’éviter la formation de cristaux d’eau qui pourraient endommager la
microstructure du tissu a observer. L’ultra-congélation avec de I'azote liquide est une alternative a
I"'utilisation de la solution riche en sucre car en étant tres rapide empéche la formation de cristaux de
glace. Je ne I'ai pas appliqué car le cryotome que j'ai utilisé n’est pas compatible avec I'ultra-

congélation.

Une fois coupés, les échantillons sont simplement déposés sur un substrat transparent a
I'infrarouge et non-refroidi. Le contraste de température entre la surface du substrat pour
microscope et le tissu fraichement coupé crée une adhésion physique robuste qui permet le
transport sans besoin de couvre-objet supplémentaire. La figure IV.3 montre d'une facon
schématique simplifiée un cryotome monté dans son enceinte froide et les étapes a suivre pour
préparer des coupes fines par cryotomie.
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Figure IV.3. Représentation schématique de la partie mécanique d’un cryotome installée dans une enceinte
froide (gauche) et des différentes étapes permettant la réalisation de la coupe, la récupération de I'échantillon
sur un porte-échantillon, et le résultat final apres le collage physique de la coupe fine sur le porte-échantillon.
Images courtoisie de M. Megias [7].

IV.2. Résultats

A continuation je présente les résultats obtenus pour des feuilles cueillies a différents stades de
leur cycle de croissance naturel. Grace a cette étude j'ai pu suivre I’évolution des différentes
structures qui constituent la feuille, et de leurs propriétés. Je n’ai pas pu caractériser les feuilles tout
au long un cycle biologique complet, car celui-ci s’étale entre la mi-avril et la mi-novembre. A cause
de la durée limitée de I'époque de récolte, j'ai pu étudier des feuilles dont I’adge varie entre quelques
jours et 5 semaines.

IV.2.1. Caractérisation Polarimétrique de Feuilles Non-
Préparées de Vitis vinifera dans le Domaine Visible

La figure IV.4 a gauche montre une image d’une feuille typique ayant entre 2 et 3 semaines d’age.
La feuille a une taille d’environ 10 cm et présente une couleur verte homogéne lorsque elle est

examinée a I'ceil nu. La face supérieure de la feuille ne présente pas de trichromes (poils) et a une
texture homogeéne.
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L'image située au centre de la figure IV.4 montre une portion de la méme feuille imagée en
transmission avec une lumiére monochromatique de couleur verte a 530 nm. Pour obtenir cette
image, I'échantillon a été éclairé par la face inférieure et imagée par la face supérieure. Cette image a
été obtenue en remplagant les deux objectifs de microscope par deux lentilles de 50 mm de focale
respectivement. Le champ de vue sur cette image est de 1.5x1.5 cm. On y distingue clairement trois
veines (ou nervures) secondaires, en gris foncé, ainsi qu’un grand nombre de petites veines qui
maillent la surface de la feuille et qui, sur cette image, apparaissent en gris clair. Entre les petites
veines on observe des zones de tissu gris. Les différents niveaux de gris sur cette image sont
proportionnels au flux de lumiere diffusée par I’échantillon. Les veines secondaires contiennent le
xyleme et le phloéme et sont donc riches en cellulose. La couche externe qui forme les veines a une
texture plus dure et moins aqueuse que le reste de la feuille. A cause de ses caractéristiques
mécaniques et physiques, les veines secondaires ont un indice de réfraction supérieur a celui du
milieu aqueux qui les entoure, et diffusent la lumiére plus efficacement que le reste de la feuille,
raison pour laquelle elles apparaissent plus foncées que le milieu environnant. Les petites veines sont
tres fines, elles contiennent surtout une solution aqueuse. L'absence de grandes particules dans ce
liquide, et la minceur des parois des petites veines, facilite le passage de la lumiére a travers d’elles
sans avoir beaucoup de diffusion. Les petites veines apparaissent donc en couleur gris clair.
Finalement, le tissu qui se trouve entre les petites veines est constitué par la superposition des
différentes couches de cellules qui constituent la feuille. Le niveau de diffusion de lumiére est
déterminé par la contribution de I'ensemble de corpuscules qui forment la microstructure de cette
superposition ainsi que par l'ultrastructure formée par les constituants propres a chaque type de
cellule. Cet empilement complexe crée une diffusion de la lumiere assez efficace et homogene
donnant comme résultat un niveau de transmission intermédiaire entre celui des veines secondaires
et celui des petites veines.

Enfin I'image de droite sur la figure V.4 correspond a la méme feuille, mais cette fois-ci, imagée
avec un objectif de microscope de 10x afin d’obtenir un champ de vue de 700 um environ. Cette
image peut paraitre un peu flue car la mise a point n’a pas été faite sur la surface de I’échantillon
(épiderme), mais sur le mésophyle. Le fait que la lumiere émise par les zones imagées doive passer a
travers de I'’épiderme supérieure flue un peu les bords de I'image. On distingue aisément un réseau
tres dense formé par des petites veines, visibles aussi sur I'image de gauche sur la méme figure, et
des veines encore plus fines appelées, des microveines. Le systeme de petites veines apparait en
couleur gris clair pour les raisons détaillées un peu plus haut. Entre les veines et les microveines on
distingue clairement des zones plus foncées formées par les cellules de type palissade.

Figure IV.4. (Gauche) Photographie d’une feuille jeune Ggée d’une a deux semaines. (Centre) Intensité de
lumiére non-polarisée transmisse mesurée en configuration de transmission. Lumiére monochromatique a 530
nm. Champ de vue 1.5x1.5 mm. (Droite) Intensité non polarisée transmisse par la méme feuille imagée avec le
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microscope polarimétrique. Lumiére monochromatique a 530 nm. Objectif 10x, Champ de vue 700 um.

La figure IV.5 présente une matrice de Mueller caractéristique des d’un tissu épithélial de Vitis
vinifera. La valeur des éléments de matrice sur la diagonale principale est proche de I'unité, mais
guelques structures se déchent du fond. En méme temps, la valeur des autres éléments de matrice
situés en dehors de la diagonale principale, a I'exception des éléments MM24, MM34, MM43 et
MM42 sont tres petits, presque nuls. On observe que sur ces éléments de matrice non-diagonaux
non-nuls il y a des structures qui se détachent clairement du fond de la feuille et que sont différents
de ceux qu’on peut observer sur les éléments diagonaux. Cela témoigne du fait que les propriétés de
retard, de dichroisme, et de dépolarisation sont sensibles a des structures particulieres dans la feuille,
et qu’il y a une diversité de structures dans la feuille.

MM11 (not norm.) MM12
4 y‘, .... g
AV ) \

MM31
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Figure IV.5. Matrice de Mueller correspondant a une feuille de deux semaines d’dge de Vitis vinifera. Obj. 10x,

FoV. 700 um. Mise au point en dessous de la couche épithéliale supérieure.

La figure IV.6 présente le détail des propriétés polarimétriques et les observables liés a la
dépolarisation déduites a partir de la décomposition logarithmique de la matrice de Mueller
présentée dans la figure IV.5. Les observables liés au retard, LB, LB’ et | B| sont complémentaires et
présentent des images ou il est possible d’observer la présence de lignes qui sont facilement
identifiables au systéme veineux fait des petites veines et des microveines visibles sur I'image
d’intensité (MM11). Les couleurs, allant du jaune au bleu, des veines représentées sur les images des
observables LB et LB’ indiquent I'orientation de la biréfringence par rapport a un repere X-Y de
référence (laboratoire). Autour des veines on observe des zones correspondant a I'empilement de
tissus et cellules qui forment le mésophyle. Comparées aux veines, ces zones du mésophyle
apparaissent en vert sur les images de LB, LB’ et |B], car elles ne présentent pas une biréfringence
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appréciable. L’origine de la biréfringence des tissus veineux est a chercher du c6té de la cellulose et
autres molécules qui les forment. Je pense que le fait que les polyméres de cellulose formant les
parois puissent avoir de nombreux domaines microcristallins, (bien orientés) donne lieu a une
biréfringence de forme. Un argument en faveur de cette hypothése est que l'orientation de la
biréfringence, calculée comme : 0.5tan™1(LB’/LB), est bien corrélée avec la direction des veines,
visibles sur I'image d’intensité MM11. La valeur du retard crée par les veines dépend de leur
diametre. Elle est autour de 0.15 radians (8.5°) pour les microveines et de 0.21 radians (12°) pour les
petites veines. Compte-tenu du fait que le retard est proportionnel a I'épaisseur du milieu traversé
par la lumiére, la mesure du retard peut étre un bon indicateur pour évaluer la taille, en termes de
diamétre de ces vaisseaux.
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Figure IV.6. Observables obtenus a partir de la décomposition de la matrice de Mueller montrée dans la Fig.
IV.5, correspondant a une feuille de Vitis vinifera. Obj. 10x, FoV 700 um.

Les observables liés a la dépolarisation a,, et o4, mettent en évidence au moins trois types de
structures différentes présentes sur des feuilles de vigne. Des zones de tissu mésophyle et des veines
apparaissent en bleu et vert respectivement. Les zones de tissu mésophyle présentent des valeurs du
coefficient o, et du coefficient oy, de I'ordre de -0.21 et de -0.23 respectivement, tandis que les
zones des images correspondant aux tissus veineux présentent des valeurs du coefficient o, et du
coefficient oy, de -0.06 et de -0.03 respectivement. Comme discuté précédemment, le fait que
I’épaisseur des veines remplit une partie considérable de I'épaisseur de la feuille, et qu’elles soient
remplies d’un liquide contenant des particules petites donc peu diffusantes offre a la lumiere une
voie de passage assez directe avec peu de phénomeénes de diffusion. Ceci explique que la
dépolarisation de la lumiére ayant traversé les veines soit tres faible ou quasi-nulle, comme le
témoignent les valeurs des coefficients alpha, trés petits en valeur absolu et proches de zéro. D’'une
autre part, lorsqu’on considére les tissus et cellules du mésophyle, on observe une diminution
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considérable des valeurs de a,, et ay,. Ceci indique que la dépolarisation de la lumiére ayant traversé
ces zones est assez importante. Ceci s’explique parce que des tissus cellulaires forment un ensemble
assez dense et hétérogéne. La densité de particules et d’organelles dans ces zones, bien plus
importante que dans les veines, provoque une diffusion multiple de la lumiére, ce qui explique la
diminution de son dégrée de polarisation. En plus de ¢a, la grande hétérogénéité de structures que
s’y trouvent dans cette zone, (fibres, cellules, organelles, espaces intercellulaires...) chacune avec une
réponse optique propre, contribue a randomiser I’état de polarisation de la lumiére qui les traverse,
ce qui a comme conséquence de diminuer son dégrée de polarisation. Enfin, on peut voir sur les
images des coefficients alpha, la présence d’une série de petites structures de forme plus ou moins
ellipsoidale, trés visibles car elles ont des valeurs tres différentes du fond qui les entoure, formé
principalement par des veines et des tissus du mésophyle. Ces petites structures ont en moyenne
une taille d’environ 60 um sur son axe long et de 20 um environ sur son axe petit, d’ailleurs, elles
semblent étre orientées de fagon aléatoire puisqu’il semble qu’il ait une corrélation quelconque
entre |'orientation de particules voisines ou I'orientation de vaisseaux veineux proches. En moyenne,
les petites structures présentent des valeurs du coefficient a,, et du coefficient o, de I'ordre de -
0.55 et de -0.70 respectivement ce qui indique qu’elles dépolarisent la lumiere tres efficacement.

Les observables liés au dichroisme, LD, LD’ et |D| sont trés petits, avec des valeurs extrémes
d’environ 0.05 rad (3°) et des valeurs moyennes tres proches de zéro, 0.005 radians (0.3°) environ.
Ceci donne comme résultat des images dans lesquelles I'influence du bruit de mesure est plus visible
que sur d’autres observables paramétriques discutés ci-dessus. En dépit de ces valeurs trés petits, les
images des observables LD, LD’ et |D| sont sensibles surtout a la présence des structures allongés,
repérables sur les coefficients alpha, et aussi, mais dans une moindre mesure, aux petites veines qui
quadrillent la feuille.

D’une maniere analogue a la biréfringence, I'orientation d’axe de transmission des structures
possédant du dichroisme peut se calculer comme : 0.5 tan"1(LD’/LD). Ceci permet d’observer d’un
coté que l'orientation de I'axe de dichroisme des petites structures est bien aligné avec son axe long,
et d’un autre c6té, que les structures sont orientées de fagon aléatoire sur la feuille._Par rapport au
fond qui les entoure, les petites structures allongées montrent un dichroisme tres marqué, de I'ordre
de 0.1 radians (11°) qui les font ressortir trés clairement sur les images. Ces petites structures, bien
gu’a peine visibles sur une image d’intensité non polarisée (voir élément MM11 sur la figure IV.5),
elles sont tres facilement repérables grace aux images polarimétriques car elles dépolarisent tres
efficacement la lumiére et en plus, elles possédent un dichroisme trés marqué. Fait étonnant, les
petites structures ne possédent pas une biréfringence détectable, du moins lorsque la feuille est
imagée a faible grossissement et sans préparation.

Lorsque j'ai observé par microscopie polarimétrique différentes feuilles ayant des caractéristiques
similaires (age, taille, couleur) a celle montrée sur la figure précédente, j'ai systématiquement trouvé
des résultats comparables a ceux montrés ici. Dans tous les cas j’ai pu identifier sur les images des
propriétés polarimétriques les structures visibles sur les images d’intensité non-polarisée, MM11, a
I’exception des petites taches dépolarisantes et dichroiques. J’ai donc décidé de les étudier en détail
pour savoir plus sur elles et si possible arriver a les identifier avec des structures physiologiques de la
feuille. Au départ, n’ayant pas d’information a priori sur la nature de ces taches j'ai décidé d’explorer
quatre hypothéses qui me semblaient plausibles :

« Les structures seraient des débris comme la poussiére, déposés sur la surface des feuilles,
o Les structures seraient des parasites ou des larves installées sur les feuilles pour proliférer,
e Les structures seraient des trichromes,
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o Les structures seraient des druses ou bien des raphides.

En ce qui suit je montre le résultat de différentes expériences que j’ai conduit pour connaitre plus
sur la nature des structures allongées.

IV.2.1.1. Hypothese 1: Une Contamination a I'Origine des Structures
Elliptiques

La premiére hypothése explorée consistait a élucider si les structures allongées seraient en réalité
des particules de contaminants, comme par exemple la poussiére, qui se seraient déposés sur les
feuilles et qui seraient visibles lorsqu’on observe la feuille sous I'effet de la lumiére polarisée. Cette
hypothése me paraissait plausible car contrairement a la pratique habituelle en botanique, nous
n‘avons effectué ici aucun type de préparation des échantillons. Pour rappel, les feuilles ont été
observées dans son état naturel, fraichement cueillies de la vigne mére et ramenées sur le champ au
laboratoire pour observation. En moyenne, le temps écoulé entre le moment ou les feuilles ont été
récoltées et le moment ou elles ont été observées était de deux heures environ. Pendant le transport,
les feuilles ont été conservées dans un sac en plastique hermétique pour maintenir leur humidité. En
plus de ces conditions d’observation particuliéres, il faut ajouter que lors des premiéeres séances de
caractérisation, je n’avais pas rincé les feuilles avant de les observer. Ainsi il m’a paru pertinent
d’explorer I’hypothese liée a la présence de polluants de surface. Pour étudier cette possibilité j'ai
décidé de rincer systématiquement a I'eau pure les feuilles avant de les observer tout en prenant
soin de sécher I'exces d’eau qui aurait pu se cumuler sur la surface sous forme de fines gouttelettes
d’eau avec une compresse fait d’'un matériel utilisé pour nettoyer des surfaces d’éléments optiques
et qui a la propriété de ne pas laisser des traces ni de résidus.
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Figure IV.7 Images d’une feuille de vigne dgée de trois semaines. De gauche a droite, premiére et deuxieme
ligne, transmittance non-polarisée, MM11, dichroisme total [D| et coefficient de dépolarisation, c,,. Premiere
ligne: mise au point sur la surface supérieure de la feuille. Deuxieme ligne: mise au point sur un plan situé a 30

um sous la surface de la feuille. Long. d’onde: 530 nm, objective: 20x, champ de vue: 350 um.
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En deuxieme lieu j'ai décidé de prendre des images des échantillons en focalisant sur des plans a
plusieurs profondeurs. De cette facon il y a toujours une chance de pouvoir repérer si les structures
se trouvent directement sur la surface ou bien en dessous de celle-ci. Afin d’améliorer la résolution
axiale des images, j'ai utilisé un objectif de microscope de 20x et une aperture numérique de 0.4. La
profondeur de champ des images acquises avec cet objectif est de 6 um environ. La figure IV.7
montre I'élément MM11 de la matrice de Mueller, le dichroisme total |D|, et un des trois
coefficients de dépolarisation obtenus a partir de matrices de Mueller mesurées en faisant la mise au
point soit exactement sur la surface d’une feuille de vigne (trois images sur la premiere ligne), soit
plusieurs dizaines de microns en dessous de celle-ci (trois images sur la deuxieme ligne). Sur I'image
de I'élément MM11 prise sur la surface de la feuille, les parois des cellules épithéliales sont
clairement visibles. Ces cellules ne contiennent pas des chloroplastes et sont transparentes, ce qui
explique pourquoi le mésophyle est aussi visible. Lorsqu’on utilise un grand grossissement, les
structures elliptiques apparaissent floues car elles sont loin par rapport a profondeur de mise au
point de I'objectif de microscope. En accord aux résultats montrés sur les figures IV.5 et IV.6, les
structures elliptiques sur les images d |D| et «,, sont trés contrastées par rapport aux tissus qui les
entourent. Les trois images situées sur la deuxieme file de la figure IV.7 sont assez similaires aux trois
images de la premiére file. Les différences entre elles sont surtout dues a la mise au point. En
particulier, sur les images de la deuxieme file, les cellules épithéliales ne sont plus visibles et les
bords des structures ellipsoidales sont plutot bien définis. Ceci indique que les structures elliptiques
se trouvent a 'intérieur de la feuille plutot que sur la surface. Compte tenu du fait que la feuille avait
été rincée avant d’étre mesurée, il semble évident que les structures elliptiques ne sont pas dues a
des particules (pollen, polluants, poussiére...) déposées accidentellement sur leur surface, mais a des
structures situées a l'intérieur de la feuille.

I1V.2.1.2. Hypothese 2: Des Parasites a I'Origine des Structures
Elliptiques

La vigne peut patir d’'un certain nombre de maladies qui peuvent étre classées sur deux grands
groupes, les maladies parasitaires, causées par des champignons, des bactéries et des virus, et les
affectations dues aux ravageurs, tels que les acariens et les insectes.

La possibilité que les feuilles de la vigne utilisées pour mes expériences aient pu patir d’un type ou
un autre maladie c’était ma deuxieme piste de travail pour tenter d’élucider la nature des structures
elliptiques repérées sur les images polarimétriques. Cette hypothése me paraissait plausible puisque
le pied de vigne considéré pour I'étude ne regoit aucun type de traitement chimique phytosanitaire.
Les principales maladies parasitaires de la vigne sont le mildiou et I'cidium, et parmi les ravageurs on
compte des petites larves d’acariens comme le phylloxera ou I'érinose (colomerus vitis). Les
caractéristiques principales permettant de les distinguer sont les suivantes :

Oidoium. L'oidium ou maladie du blanc reste peu visible au début de son installation : Les feuilles
se parent de taches huileuses et de taches poussiéreuses. A un stade plus avancé la nervure de la
face inférieure noircit suivi par l'apparition d'une poudre grisatre sur la face supérieure. Enfin la
feuille se crispe.

Mildiou. Le mildiou est un champignon parasite qui se développe surtout lorsque le printemps est
pluvieux : Les feuilles montrent des taches jaunatres qui ont un aspect de taches d'huile sur leur face
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supérieure. Il apparait ensuite un duvet blanc sur la face inférieure, puis des taches brunes
desséchées.

Phyloxera. Lorsque les vignes sont atteintes par le phylloxera, des cloques apparaissent sur les
feuilles. Des larves de couleur orange vif sont facilement visibles a I'ceil si on ouvre les cloques.
Pendant les beaux jours, les insectes s’installent sur la face inférieure des feuilles et des trous
apparaissent sur la face supérieure.

Erinose. Lorsque les vignes sont atteintes par I'érinose on observe des cloques sur leur surface,
comme dans le cas de la phyloxera, mais contrairement a celui-ci il n’est pas possible de repérer a
I'ceil nu les insectes car ils ont une taille microscopique. Ce qui est facile par contre, est de repérer la
présence de taches blanchatres sur la face postérieure des cloques, dues a des petits poils blancs.

La figure IV.8 montre des images en couleur de la face avant et arriere respectivement d’une feuille
presque adulte agée de plus de quatre semaines prises avec un appareil photo commercial. Jai
sélectionné pour cette illustration, les feuilles les plus agées auxquelles j'ai eu acces car, en cas de maladie,
c’est sur les feuilles les plus mires que celle-ci devrait se manifester le plus clairement. On observe sur la
face avant des feuilles la présence de cloques ou boursouflures.
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Figure IV.8 (Gaughe) Photographie de la face avant et (Droite) de la face arriére d’une feuille de vigne dgée de
plus quatre semaines.

Lorsqu’on observe la face postérieure des feuilles on repere des taches légerement blanches a
I’endroit ol se trouvent les boursouflures visibles sur la face avant. L’absence d’insecte a I'intérieur
des boursoufflures et la couleur un peu blanchatre des taches sur la partie postérieure semblent
indiquer que la feuille peut étre atteinte de maniere localisée par érinose. L'absence des symptémes
typiques des maladies dues a I'oidium et au mildiou me font penser que la vigne n’est pas atteinte de
ces deux maladies parasitaires.

Afin d’avoir une plus grande certitude sur la nature de la maladie qui a causé les boursouflures sur
les feuilles agées de plus de quatre semaines j’ai envoyé plusieurs feuilles a un laboratoire d’analyse
biologique spécialisé a I'Université de Barcelona. L'étude biologique a révélé la présence d’un
champignon filamenteux a I'intérieur des boursoufflures. La feuille de vigne semble avoir développé
les boursoufflures comme une forme de défense afin d’entourer les champignons filamenteux et
d’empécher leur croissance. Je ne pense pas que les structures elliptiques soient dues a la présence
de champignons ou de boursoufflures, car le nombre de structures elliptiques par unité de surface
est bien trop supérieur a celui des boursoufflures. En outre, la taille caractéristiques des
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champignons et des boursoufflures, de quelques millimetres environ, est trop grande par rapport a
celle des structures elliptiques. Enfin, le fait que les mesures polarimétriques aient été faites sur des
zones homogenes des feuilles, exclut de facto le fait que les structures elliptiques soient dues aux
champignons filamentaires ou aux boursoufflures.

1V.2.1.3. Hypothese 3: Des Trichromes a I'Origine des Structures
Elliptiques

Jusqu’a ce point j'ai décrit des résultats d’observations faites sur des feuilles relativement jeunes
de 2 a 3 semaines ou bien des feuilles plutét mires et bien développées ayant plus de quatre
semaines de vie. A part de ces feuilles j’ai aussi étudié des feuilles plus jeunes, agées entre 1 et 2
semaines. L'étude de ces trés jeunes feuilles sans préparation particuliere comme les feuilles
présentées précédemment, est difficulté par la présence abondante de trichromes sur la surface de
leurs épithéliums supérieur et inférieur. En accord avec la littérature, [8] j'ai pu en identifier deux
types : des trichromes simples et des trichromes en ruban.

Les trichromes en ruban ressemblent un peu a des spaghettis, ils sont longs et fins (plusieurs
centaines de micron en longueur et quelques dizaines de micron en diameétre), et ils sont souvent
enroulés les uns sur les autres. Les trichromes en ruban sont particulierement abondants sur la face
arriere des feuilles jusqu’au point de leur donner un aspect blanchéatre lorsqu’on les observe a I'ceil
nu. A cause de leur grande taille et abondance, les trichromes diffusent trés efficacement la lumiere,
ils agissent comme une barriére optique qui rend tres difficile, I'observation des structures qui se
trouvent au-dessous. Heureusement il est relativement facile de débarrasser la jeune feuille de la
couche de trichromes en ruban si on passe avec douceur une compresse un peu humidifiée sur la
surface de la feuille. Lorsque la feuille devient plus dgée, entre 3 et 4 semaines, elle perd une grande
quantité de ces trichromes en ruban. La forme trés caractéristique des trichromes en ruban rend leur
identification facile et dans le cas qui nous occupe, il n’est pas possible de les confondre avec les
structures elliptiques, car les trichromes sont bien plus longs. Toutes ces différences de taille et
morphologiques me confortent sur I'idée que les structures elliptiques ne sont pas de trichromes en
ruban.

Les trichromes simples sont unicellulaires, ils crossent alignés sur les veines secondaires et sont
plus petits que les trichromes en ruban (30 a 50 um environ). Le diamétre des trichromes est
similaire a sa longueur, ce ils ressemblent a des petites pointes acérées. Au cours de mes
observations j'ai trouvé des trichromes simples sur les veines situées sur la partie supérieure de la
feuille. A cause du fait que la taille des trichromes simples soit comparable a celle des structures
elliptiques pourrait faire penser que ces structures sont des trichromes, c’est donc pour cette raison
que je les ai étudiées en détail.
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Figure IV.9 Images d’observables polarimétriques d’une feuille dgée de quatre semaines. (Gauche) Intensité
non polarisée, MM11. (Centre) Dichroisme total |[D| et (droite) coefficient de dépolarisation «,, obtenus a
partir de la décomposition de la matrice de Mueller. Mise au point sur I’épithélium supérieur. Lumiere
monochromatique a 530 nm. Objectif 20x, champ de vue 350 um.

La partie gauche de la figure IV.9, en noir sur blanc, montre I'image d’intensité non-polarisée
transmise par I'échantillon. La mise au point a été faite sur I’épithélium supérieur de la feuille, on voit
une longue veine secondaire qui divise 'image en deux moitiés, on apercoit aussi plusieurs veines
tertiaires partant de la veine secondaire parcourant la feuille horizontalement. Sur cette image
d’intensité on apercoit aussi au moins cing trichromes simples situés juste sur la veine secondaire.
Les trichromes ont une taille d’environ 70 um et ils ont une forme pointue assez caractéristique. Loin
des veines, on n’apercoit pas d’autres trichromes. Les structures elliptiques ne sont pas visibles sur
cette image d’intensité transmisse non polarisée (MM11).

La présence du systeme veineux est bien visible sur les observables liés au retard. La veine
secondaire peut atteindre des valeurs de retard de 0.6 radians (34°) tandis que les veines tertiaires
sont caractérisées par des valeurs autour de 0.2 radians (11°). Cette différence s’explique par les
différences de taille entre les veines tertiaires et la veine secondaire. En autre les observables liés au
retard permettent aussi de voir la présence des trichromes. Le fait que les trichromes se trouvent
situés sur la veine secondaire, et que les deux structures montrent un retard non nul sur I'image de
I’observable LB rend I'observation des trichromes difficile car leur présence est masquée par la veine
secondaire. Cet effet d’écran est moins important sur I'image correspondant a I'observable LB’, ce
qui rend I'observation des trichromes plus facile. Par chance, il y a un trichrome qui se situe a
I'intersection de la veine secondaire et une veine tertiaire qui part vers la gauche. Comme ce
trichome est un peu décalé par rapport aux deux veines il est particulierement visible sur les trois
images des observables LB, LB’ et |B| respectivement. La valeur du retard pour ce trichrome est trés
élevée, 0.80 radians (45°) ce qui indique que ce type d’objet a une biréfringence naturelle tres élevée.
Comme pour les autres images discutées précédemment, il n’a pas été possible de voir les structures
elliptiques sur les observables liés a la biréfringence, ce qui est un élément discriminant trés
important.

Le systeme veineux est aussi visible sur les observables liés au dichroisme mais dans une moindre
mesure que sur les observables liés au retard, car la valeur du dichroisme associé aux veines est tres
petite et proches du niveau du bruit. Ce qui est bien visible par contre sur ces observables liés au
dichroisme, ce sont les structures elliptiques, dont les valeurs caractéristiques se situent autour de
0.17 radians (9.7°). Contrairement aux structures elliptiques il n’est pas aisé (voir possible) de voir les
trichromes sur les images des observables liés au dichroisme. Par conséquent, un deuxiéme facteur
permettant de discriminer entre les structures elliptiques et les trichromes est le fait que les
trichromes n’apparaissent pas sur les observables liés au dichroisme.
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Les images des coefficients de dépolarisation fournissent également un critére intéressant pour
différencier entre trichromes et structures elliptiques. Si bien les deux types de structures
apparaissent clairement sur les images correspondant aux observables o, et o, il n'est pas de
méme sur I'image correspondant au module de la différence entre les coefficients o, et as3. Sur ce
dernier observable, seulement les structures ellipsoidales apparaissent clairement, car les trichromes
ne produisent aucun signal visible. Rappelons brievement ici, que ce dernier observable, |o;;-0as],
permet de visualiser la dépolarisation créé par des particules ou des éléments diffusants non-
sphériques. Cet observable fournit un troisieme élément tres important qui permet d’établir une
différence entre les trichromes et les structures ellipsoidales, non seulement sur la base d’un critére
absence-présence sur I'image, mais aussi sur la base de la forme des constituants de 'ultrastructure
des deux éléments que nous souhaitons différencier. Ainsi, selon I'observable |a,-033] les trichomes
seraient faits de constituants biréfringents mais de toute petite taille, assimilables a des sphéres,
tandis que les structures elliptiques seraient faits par des particules allongées.

En conclusion, les images polarimétriques correspondant aux des trichromes et aux structures
ellipsoidales montrent un trop grand nombre de différences entre elles comme pour permettre de
valider I’hypothése selon laquelle les structures elliptiques seraient en réalité des trichromes.
L'information apporté par I'observable | a,,-033|, est tres importante car indique qu’il existe bien une
différence fondamentale entre la ultrastructure des trichromes et des structures elliptiques.

Le fait que ces structures elliptiques semblent étre constitués par les éléments allongées m’a
inspiré la quatrieme et derniére hypothese, c.a.d., les structures seraient en réalité faites de tout
petits cristaux ou précipitants, ayant une forme allongée donnant lieu aux propriétés observées.
L'exploration des trois hypotheses de travail discutées dans les sous-sections précédentes
fournissent un faisceau d’indications qui suggerent que les structures elliptiques seraient des
raphides.

I1V.2.1.4. Hypotheése 4: Des Raphides a [I'Origine des Structures
Elliptiques

La figure IV.10 montre des images polarimétriques d’une feuille mature de pothos, Epipremnum
Aureum, obtenues avec le microscope polarimétrique dans les mémes conditions d’éclairage et
d’absence de préparation spéciale de ce spécimen observé que pour les feuilles de vigne. J’ai choisi
cet exemple comme référence ici, car la présence de raphides est bien connue et documentée sur le
pothos, et parce que récemment une étude dans laquelle des images polarimétriques de feuilles de
cette plante ont été utilisées pour illustrer les propriétés polarimétriques des raphides [9]. La figure
IV.10 montre I'image de transmittance non-polarisée, MM11, de la feuille ainsi que les images
correspondant aux observables polarimétriques correspondant au dichroisme, |D| total et un des
coefficients de dépolarisation, a;,.
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Figure IV.10 Images des observables polarimétriques d’une feuille de pothos. (Gauche) Intensité non polarisée,
MM11. (Centre) Dichroisme total |[D| et (droite) coefficient de dépolarisation «,, obtenus a partir de la
décomposition de la matrice de Mueller. Mise au point sur la surface supérieure. Lumiére monochromatique a

530 nm. Objectif 20x, champ de vue 300 um.

Sur I'image de transmittance non-polarisée on apercoit (en bas a droite), un petit raphide de 150
pum de longueur et 20 um de largeur. On distingue également les parois cellulaires de I'épithélium
supérieur qui maillent la surface de la feuille et une aussi un trait clair qui correspond a une veine
située hors du plan de mise au point. Les parois cellulaires de I'épithélium et la veine subjacente
présentent une biréfringence caractéristique qui est bien représentée dans les images des
observables LB, LB’ et |B]|. Le raphide ne posséde qu’une toute petite biréfringence qui fait qu’il soit
a peine distinguable du fond qui I'entoure en arriére-plan. Cette toute petite biréfringence est une
caractéristique que les raphides de la feuille de pothos ont en commun avec les propriétés des
structures elliptiques trouvées sur la feuille de vigne.

Les raphides de pothos possedent un dichroisme trés marqué par rapport a d’autres structures
présentes sur la feuille, ainsi, ils se détachent tres clairement du fond qui les entoure et sont bien
visibles sur les images des observables LD, LD’ et |D|. Cette caractéristique est commune a celle des
structures elliptiques vues sur la feuille de vigne, qui montrent aussi un dichroisme élevé. La valeur
moyenne du dichroisme des raphides de pothos mesurée sur I'image de I'observable |D| est de 0.15
radians (8.5°), ce qui est étonnement tres similaire a celle montrée par les structures elliptiques des
feuilles de vigne dont la valeur était de 0.17 radians (9.7).

Finalement, en ce qui concerne la dépolarisation, il est évident a partir des images de la figure IV.10
que les raphides du pothos, comme les structures elliptiques sur la vigne, ont une grande capacité
pour dépolariser la lumiere. Ceci s’explique surement par leur haut dichroisme et par une certaine
inhomogénéité au niveau de leurs propriétés polarimétriques (amplitude et orientation du
dichroisme) a leur intérieur. En ce qui concerne I'observable|oy,-0.33|, les raphides du pothos,
montrent des valeurs clairement non-nuls. Dans le cas des raphides du pothos, il est connu [8] gu’ils
sont formés par des amas de petits cristaux d’oxalate de calcium en forme de pointe trés allongés. I
ne semble pas improbable que chaque pointe cristalline soit faite par une suite de micro-nano
cristallites eux aussi de forme allongée.

La comparaison entre la réponse polarimétrique des raphides des feuilles de pothos et les
structures elliptiques sur les feuilles de vigne indique que les deux ont les mémes caractéristiques
polarimétriques. D’ailleurs, on constate que la valeur du dichroisme total est presque la méme pour
les deux plantes. Ceci est d’autant plus remarquable que la vigne et le pothos n’appartiennent pas a
la méme espece de plantes. Ces similitudes constituent une preuve partielle et indirecte en faveur de
I’'hypothese selon laquelle les structures elliptiques seraient des raphides.
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Jusqu’a ici j’ai exploré diverses hypotheses sur la nature des structures elliptiques en utilisant des
images polarimétriques prises sur de fragments de feuilles de vigne sans préparer. Malgré la richesse
d’informations fournie par les images de ces échantillons, I'identification des structures elliptiques
comme étant des raphides n’est basé que sur des preuves indirectes. Afin d’éliminer toute doute
raisonnable sur I'origine des structures elliptiques, il a été nécessaire de sectionner les feuilles en
coupes fines et de les monter sur des substrats de microscopie suivant un protocole standard en
biologie. Les sections fines permettent d’observer directement et clairement les structures qui se
trouvent a l'intérieur des feuilles et d’apportent ainsi des évidences irréfutables pour compléter la
discussion réalisée jusqu’a ce point. La description des résultats obtenus sur des coupes fines fait
I'objet des sections suivantes.

IV.2.2. Caractérisation de Coupes Minces de Feuille de Vigne
par Microscopie Polarimétrique Visible

Dans cette section je discute les résultats de la caractérisation des lames contenant des coupes
minces des feuilles de vigne. Afin de faciliter la comparaison entre les résultats polarimétriques et les
observations couramment faites en biologie, j’ai utilisé pour cette section des échantillons préparés
par microtomie. Les mesures polarimétriques ont été faites sur des échantillons non-teints afin
d’éviter toute interférence des colorants utilisés sur la réponse polarimétrique des coupes fines.

L'observation au microscope non polarisé des coupes transversales de feuille de vigne montre la
structure en couches superposés des cellules que la composent. La figure 1V.11 (a gauche) montre
une image représentative d’'une coupe fine teinte a I'éosine-hématoxyline. L'image a été prise en
utilisant une illumination incohérente blanche crée par une lampe halogene. On distingue clairement
aux bords supérieur et inférieur de la feuille, des cellules épithéliales de forme réguliere et bien
collées les unes aux autres formant une sorte de pavé compact. A l'intérieur de la feuille, sur la partie
supérieure gauche, on distingue également des cellules de palissade, de forme plutét allongée et en
contact avec les cellules épithéliales. Des cellules de forme irréguliere forment le parenchyme
remplissent partiellement le volume interne de la feuille. Parmi les cellules qui forment le
parenchyme on distingue la présence d’un raphide de forme allongée. La taille de raphide est aussi
représentative de I'ensemble des observations faites sur d’autres échantillons, il mesure a peu pres
100 um sur I'axe long et environ 20 um sur les axes courts. Grace a la magnification du microscope,
x50, il est possible aussi d’apercevoir le fait que ce raphide est en fait constitué par par I'assemblage
de différents cristaux en forme d’aguille. D’ailleurs, on distingue facilement grace a la coloration, des
lignes droites a I'intérieur du raphide qui sont en fait les bords des différents cristaux qui le forment.
La coloration permet également de bien visualiser les parois cellulaires et les noyaux de celles-ci.

Afin de mettre en exergue le raphide nous avons observé les coupes fines non teintées, en ajoutant
deux polariseurs linéaires croisés dans le trajet optique du microscope commercial (Olympus CX41) .
Le premier polariseur a été placé juste en dessous du condenseur, et le deuxiéme polariseur a été
placé entre I'objectif de microscope et la lentille de tube dans un compartiment initialement prévu
pour des filtres interférentiels. Les mesures ont été faites en lumiére incohérente visible blanche crée
par une lampe halogéene. L'image sur la figure FIG IV.11 (a droite) montre une image représentative.
Observées entre polariseurs croisés, il est possible de distinguer sans difficulté les parois cellulaires
de la feuille de vigne, et les raphides grace a sa biréfringence, et aussi, mais dans une moindre
mesure, a sa capacité a dépolariser la lumiére. Sur les images, les raphides apparaissent toujours
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beaucoup plus brillants que les parois cellulaires. Bien que cette méthode d’observation ne permette
pas d’en déduire toutes les propriétés polarimétriques fondamentales des objets étudiés, il est
possible néanmoins d’avoir des indications sur celles-ci. Ainsi au vu de I'éclat, trés important du
raphide, par rapport a celui des parois cellulaires, il est possible de affirmer que les raphides a cause
de leur épaisseur, leur biréfringence ou les deux en méme temps, créent beaucoup plus de retard
que les parois cellulaires.

A Py X

Figure IV.11. Images d’une coupe mince d’une feuille de vigne (15 um épaisseur) partiellement déparaffinée et
teinte avec une solution d’hématoxyline éosine. (Gauhe) Coupe fine imagée avec un microscope standard non-
polarisé. (Droite) Méme coupe observée entre polariseurs croisés. Les cirches signalent la présence d’un raphide.
Magnification 50x, Lumiére blanche.

En résumé, les observations au microscope Olympus CX41 en utilisant des coupes préparées selon
une méthode standard en biologie ont permis de visualiser la structure et I'organisation cellulaire des
feuilles de vigne, il a été possible de visualiser et d’identifier la présence de raphides dont la taille est
compatible avec celle des taches elliptiques vues en microscopie polarimétrique sur des feuilles non
préparées. D’ailleurs, les images de ces mémes échantillons prises entre polariseurs croisés,
montrent que les raphides, grace a leurs propriétés se détachent facilement du fond sombre ou noir
et sont facilement observables. La présence de propriétés polarimétriques marquées est compatible
avec les observations faites en microscopie polarimétrique sur des feuilles non préparées et
constitue une preuve directe pour valider I'identification des taches elliptiques avec comme étant
des raphides.

N

La deuxieme étape de cette étude a consisté a I'observation des mémes coupes minces non-
teintées avec le microscope polarimétrique visible utilisé précédemment pour caractériser les feuilles
integres. L'objectif était de mesurer les propriétés polarimétriques des raphides pour quantifier les
informations, déja tres intéressantes, révélées grace a |‘observation des échantillons entre
polariseurs croisés.

La figure IV.12 montre une matrice de Mueller normalisée par rapport a I'élément MM11,
représentative de I'ensemble des coupes de feuilles de vigne. La figure montre I'élément MM11,
(transmissivité non polarisée de I’échantillon). Sur cette image de transmission on peut observer en
gris foncé les parois des cellules épithéliales ( de forme circulaire formant une sorte de chaine en bas
de I'image), les parois des cellules du parenchyme qui remplissent I'ensemble de la feuille, les parois
des cellules de forme tres allongée formant la partie interne (couche intime) d’'une veine, et enfin,
deux raphides situés vers le milieu de I'image a gauche et a droite respectivement. Comme
précédemment, I'échelle de couleur de tous les éléments de matrice (a I'exception de MM11) ont
été fixés entre -1 et 1, afin de donner au lecteur un apercu de la magnitude des propriétés
polarimétriques de I’échantillon. La valeur des éléments de la matrice de Mueller sur la diagonale
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principale est trés proche de 1, indiquant ainsi une trés petite dépolarisation ; et la valeur des autres
éléments de la matrice de Mueller est proche de zéro, ce qui veut dire que les propriétés
polarimétriques de retard et de diattenuation sont trés petites. Ces ceux observations s’expliquent
facilement par la faible épaisseur de I’échantillon étudié. D’un c6té, pour un échantillon mince, la
probabilité d’occurrence d’évenements de diffusion multiple de lumiére, qui est 'une des principales
causes de dépolarisation, est tres faible. D’un autre c6té, comme le retard est proportionnel a
I’épaisseur de I'échantillon, il est évident que celui-ci sera d’autant plus petit que I’échantillon est
mince. En plus de ces observations, sur la plupart des éléments de la matrice de Mueller il est aussi
possible d’observer deux ou parfois trois petites zones dont les valeurs se détachent clairement du
fond, ce sont les petits raphides mentionnés plus haut.

La figure 1V.13 montre quelques observables polarimétriques obtenus a partir de la décomposition
logarithmique de la matrice de Mueller représentée sur la figure précédente. La présence des
raphides est clairement visible sur I'ensemble des observables, car ils montrent un retard, un
dichroisme et une dépolarisation bien plus importants que les autres constituants de la feuille. Ces
observations sont en parfait avec les résultats obtenus sur les feuilles intactes discutés
précédemment et montrent que la préparation des échantillons en couche mince n’a pas altéré les
raphides.
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Figure IV.12 Matrice de Mueller d’une coupe transversale d’une feuille de vigne. Obj. 20x, FoV 450 um.
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Figure V.13 Observables obtenus a partir de la décomposition de la matrice de Mueller montrée dans la Fig.
IV.12, d’une coupe fine de Vitis vinifera. Long. ond. a 530 nm. Objectif 20x, champ de vue 450 um.

Avant d’examiner avec plus de détail les propriétés polarimétriques des raphides, il est utile de
mentionner l'intérét des observables polarimétriques pour mettre en exergue certains des
composants de la feuille de vigne. Sur les images des observables LD et |D| par exemple, on voit
apparaitre trés clairement les cellules de forme allongée qui forment I'enveloppe externe des
vaisseaux de seve qu’irriguent les feuilles. On peut d’ailleurs voir en comparant les images des
observables LD’ et LD que I'orientation du dichroisme est plutot paralléle a I'axe de la veine. Bien que
I'objet de notre étude soit tout autre, cette observation donne des pistes pour un travail de
recherche sur I'orientation des polymeres de cellule, dans les vaisseaux des feuilles.

Afin de mieux étudier les propriétés polarimétriques des raphides ceux-ci ont été imagés avec le
plus gros grossissement atteignable par le microscope polarimétrique. Ceci a été réalisé en attachant
un objectif zoom sur la caméra qui sert de détecteur a focal variable. En sélectionnant la focale la
plus longue sur ce zoom (75mm), il a été possible de multiplier par 2.5 le grossissement normalement
obtenu par I'objectif de x20, portant ainsi le grossissement global de I'instrument a x50. Les images
ainsi obtenues montrent les détails de la morphologie des raphides avec une grande qualité et
précision détails.

A titre d’exemple, les images montrées sur la figure 1V.14 montrent un des deux plus gros raphides
visibles sur les images des figures IV.12 et IV.13, qui se situe vers le milieu de I'image a gauche. Les
images de la figure IV.14 montrent que le raphide n’est pas un monocristal, mais bientot le résultat
de I'assemblage de quelques dizaines de cristaux individuels. Ces cristaux individuels sont tres
élongés et leur forme peut étre comparée a celle d’'une aiguille. L’axe long des cristaux individuels
mesure environ 80um tandis que les axes courts ne mesurent que quelques centaines de
nanometres. Ces dimensions concordent avec celles rapportées dans la littérature [10], et
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notamment ceux portant sur I'étude des différents types de dépdts cristallins pouvant avoir lieu sur
les plantes appartenant au genus viteferae, dont font partie les vignes [11,12]. Les images des
différents observables polarimétriques montrent que les valeurs de tous eux, que ce soit les
parameétres de la dépolarisation, ou bien les propriétés polarimétriques, sont tres élevées.

En ce qui concerne la biréfringence, le cas de la biréfringence totale |B| est assez illustratif, car la
valeur de cet observable a certains endroits du raphide (partie inférieure par exemple) peut dépasser
les it radians, ou 180°. Des valeurs aussi élevés du retard sont a I'origine du haut niveau de contraste
observé sur les images de LB ou de LB’ entre différentes parties du raphide. En particulier, le fait que
le retard de la partie inférieure du raphide soit supérieure a m radians explique la couleur bleue
(valeurs négatives) sur les images de LB et LB’, ce qui contraste avec les couleurs verte et jaune
(valeurs positifs) de la partie supérieure. La valeur du retard observé ici sur LB, LB’ ou |LB]| est le
résultat de la superposition des contributions de chaque cristal individuel qui forme le raphide. La
forme du raphide suggére que les cristaux individuels sont tous bien ordonnées selon la méme
direction, ce qui permet de supposer sans trop prendre de risques, que les retard de chaque cristal
individuel s’additionne de facon constructive, pour créer le retard total mesuré sur les différents
observables. Malheureusement il n’a pas été possible d’observer des cristaux individuels isolés. Si
ceci avait été le cas, il aurait été possible d’en déduire la biréfringence (différence entre les indexes
optiques ordinaire et extraordinaire) effective, a partir des mesures de retard et une estimation de
I’épaisseur desdits cristaux.

Le dichroisme linéaire se comporte d’'une facon analogue au retard. Il est trés prononcé sur
I’ensemble du raphide avec des valeurs pouvant atteindre 0.2 radians en moyenne pour I'observable
|D| et des valeurs extrémes pouvant attendre les 0.4 radians, tandis qu’il a des valeurs proches de
zéro pour le reste d’éléments constitutifs de la feuille de vigne. En absence d’absorption de lumiere
dans le spectre visible, I'origine du dichroisme semble étre la diffraction et la diffusion de lumiére par
le relief trés acéré du raphide. Ainsi, la présence d’interfaces abruptes, comme par exemple les
frontieres entre les faces de deux cristaux individuels concomitants, vont donner lieu a une
augmentation ponctuelle de la valeur du dichroisme. En effet c’est sur les images des observables
liés au dichroisme, LD, LD’ ou |D| qu’il est possible de distinguer de la fagon la plus nette la forme, la
position et les caractéristiques morphologiques des différents cristaux individuels qui forment le
raphide. A titre de comparaison il est trés intéressant de noter que la valeur moyenne de
I'observable |D| correspond a celle obtenue pour les feuilles entieres mesurées sans aucune
préparation (voir par exemple figures IV.6 ou IV.7).

|D|

Figure IV.14 Grossissement d’une zone de I'échantillon montré sur les figures IV.12 et IV.13 centré sur un
des raphides. (Gauche) Intensité non polarisée transmisse et (Droite) observables polarimétriques
correspondants obtenus a partir de la décomposition de la matrice de Mueller. Lumiére a 530 nm. Objectif 50x,
champ de vue 70 um.
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Cette coincidence est un argument qui appuie la cohérence de l'identification faite entre les
structures elliptiques visibles par exemple sur la figure IV.5 discutées dans la section précédente, et
les raphides trouvés sur les sections transverses des feuilles de vigne.

Concernant la dépolarisation, il est aussi clair a partir des valeurs des coefficients de dépolarisation
O, OU O, que le raphide dépolarise beaucoup la lumiére. Sur les images a haute magnification de la
figure IV.14 il est possible d’observer que la dépolarisation n’est pas repartie de fagon homogene sur
le raphide, sinon qu’elle fluctue en fonction de la structure et de I'empilement des cristaux
individuels qui le forment. Bien que la valeur moyenne des coefficients soit de -0.71 et de -0.62 pour
les coefficients o, ou o4 respectivement, des valeurs extrémes de -2.1 et -1.98 respectivement on
peut été observés sur deux coefficients.

Ces valeurs, moyennes ou extrémes, sont parfaitement compatibles a celles mesurées sur les
feuilles de vigne entiéres sans préparation, voir par ex. figure 1V.7, ce qui confirme le bienfondé de
I'identification des taches elliptiques observées sur les feuilles entiéres et les raphides trouvés sur les
coupes transverses.

IV.2.3. Caractérisation de Coupes Fines Transverses de
Feuilles de Vigne par Microscopie Infrarouge Non-polarisée
Multispectrale

Cette section est consacrée a discuter les résultats de la caractérisation de feuilles de vigne
préparées en coupes fines par polarimétrie infrarouge. Dans le domaine d’onde visible, le fait que les
feuilles soient transparentes entre 500 et 600 nm, a facilité beaucoup la réalisation de mesures,
cependant, dans le domaine infrarouge, les feuilles de plantes, y compris les feuilles de vigne,
présentent des bandes d’absorption trés intenses qui empéchent la transmission de la lumiere. Ainsi
la nécessité de préparer ou non des coupes minces pour observation est dictée par le niveau
d’absorption des échantillons dans le domaine de longueurs d’onde a utiliser.

La figure 1V.15 montre un exemple de mesure en imagerie multispectrale infrarouge réalisée sur
une feuille de vigne dgée de 2 semaines. Las images rapportées sur la figure ont été prises avec un
microscope infrarouge multispectrale commercial (Agilent Cary 600 FPA FTIR microscope) non-
polarimétrique. La feuille a été mesurée en configuration de transmission, et placée, comme dans le
microscope polarimétrique visible, entre le condensateur et I'objectif d'imagerie (Cassegrain inversé
de 20x). Le champ de vue ainsi obtenu était de 500x500 um. Le microscope multispectral permet
I'obtention d’une collection d’images prises, chaque une a une longueur d’onde donnée, dans un
domaine spectrale défini par I'utilisateur. Dans le cas rapporté ici, les images ont été prises entre
3700 cm™ et 900 cm™ (2.7 et 11 um) avec une résolution de 8 cm™. Afin de faciliter I'identification
des zones mesurées dans le spectre infrarouge, une image visible a 550 nm a été prise dans les
mémes conditions de prise de vue que les images infrarouges.

Sur les images en transmission on peut voir une zone claire correspondant a l'intersection de trois
veines sur un fond un peu plus sombre. La graphique située en bas de la figure montre la
dépendance spectrale de la transmissivité de la feuille mesurée sur deux zones différentes des
images. La premiére zone, signalée par un petit cercle sur les images, se situe sur le croisement de
trois veines. La deuxiéme zone, signalée par un petit carré sur les images, se situe sur une zone

homogene sans veines. Les mesures spectrales montrent que la feuille de vigne est transparente a
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I'infrarouge sur deux bandes spectrales bornées entre 1700 cm™ et 2500 cm™ pour la premiere, et
entre 3620 cm™ et 4000 cm™ pour la deuxieéme. Le nombre d’ondes de deux des images infrarouges
montrées sur la figure IV.15 est 1859 cm™ et 3700 cm™, ce qui correspond au maximum de
transmittance des deux bandes spectrales de transparence infrarouge. La troisieme image, prise a
1330 cm™ correspond au nombre d’ondes pour lequel le microscope polarimétrique infrarouge
produit typiquement le plus grand signal. Les images & 1859 cm™ et 3700 cm™ sont trés similaires a
I'image prise dans le visible, mais malheureusement, I'image a 1330 cm™ ne montre que du bruit car
toute la puissance infrarouge émise par la source de lumiere a cette fréquence, est absorbée par
I’échantillon. Compte tenu du fait que la plage spectrale de travail du microscope polarimétrique
infrarouge s’étend entre 900cm™ et 1400 cm™, les résultats de la figure précédente indiquent qu’il
n’est pas possible de mesurer des feuilles de vigne entiéres avec notre appareil, a I'instar de ce qui a
été fait dans le visible, car I'absorption dans cette zone spectrale empéche les photons infrarouges
d’arriver sur le détecteur. En conséquence, les mesures de matériaux végétaux réalisées avec le
microscope polarimétrique infrarouge doivent étre faites sur des coupes tres fines, de quelques
dizaines de micron d’épaisseur seulement, afin de pouvoir mesurer un signal suffisamment intense
pour étre exploitable et converti en données polarimétriques.
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Figure IV.15 Image multispectrale d’un fragment de feuille de vigne fraiche sans préparation mesurée en
transmission au microscope infrarouge non-polarimétrique. Une image prise dans le visible a 550 nm, et trois
images infrarouges aux nombres d’ondes indiqués sont présentées. Dépendance spectrale de la transmittance

infrarouge mesurée sur deux petites zones (carrés ou cercles) est aussi présentée.

La figure IV.16 montre a titre d’exemple des images non-polarimétriques prises a différentes
longueurs d’onde correspondant a une coupe mince d’une feuille de vigne dgée de trois semaines,
déparaffinée et non-teinte. L'échantillon examiné avait était monté sur un substrat en verre, raison
pour lagquelle les mesures ont été faites en configuration de réflexion. Pour ce faire, le rayonnement
infrarouge était focalisé et imagé via le méme objectif, un Cassegrain inversé de magnification x20.

140



Le champ de vue était de 500 x 500 pum. En complément des images, la figure montre aussi la
réponse spectrale de la réflectivité dans le domaine compris entre 950 cm™ et 3800 cm™
correspondant a deux zones différentes sélectionnées sur I’échantillon.

La premiere zone, signalée sur les images avec un petit carré, correspond a un des raphides, tandis
gue la deuxieme zone, signalée par un cercle, correspond a un fragment contenant des tissus
végétaux. La réflectivité de la zone correspondant au raphide a une réponse tres singuliére et
différente de celle du tissu végétal qui I'entoure. Dans cette zone, il est possible de distinguer
notamment quatre pics trés intenses et fins a 1623, 1319, 1207 et 1038 cm™, accompagnés d’une
série de pics secondaires, moins intenses, & 1539, 1466 et 1311 cm™. La réflectivité de la zone
contenant des cellules et du tissu végétal, présente une bande assez intense et large comprise entre
1196 et qui s’étend au-deld de 956 cm™. Tant le raphide comme le tissu végétal présentent une
bande d’intensité moyenne et assez large situé entre 3500 et au-dela de 3900 cm™.
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Figure IV.16. Images d’une coupe fine d’une feuille de vigne sans préparation mesurée en réflexion au
microscope infrarouge non-polarimétrique prises a quatre longueurs d’onde différentes. Dépendance spectrale
de la réflectance infrarouge mesurée sur deux petites zones (carrés ou cercles) sur les images.

Selon la bibliographie, la plupart de raphides trouvés dans des végétaux sont en oxalate de
calcium, lequel peut cristalliser en trois formes minérales, la whewellite correspondant a I'oxalate
monohydrate (CaC,0,-H,0), la weddelite correspondant a I'oxalate dihydrate (CaC,0,:2H,0), et la
caoxite, correspondant a l'oxalate trihydrate (CaC,0,:3H,0) [10-12]. Parmi les trois formes, la
whewellite serait la plus stable, et serait aussi plus abondante parmi les raphides et les druses.
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La figure IV.17 a été reproduite a partir de [13] et représente I'absorbance infrarouge des trois
formes d’oxalate : monohydrate, dihydrate et trihydrate, mesurés en transmission. Cette figure sert
de référence ici afin d’identifier I'espéce présente dans nos raphides. Le spectre de réflexion du
raphide représenté dans la figure IV.16 présente deux pics trés intenses et caractéristiques situés a
1623 et a 1319 cm™ respectivement. Ces positions correspondent trés précisément a celles de
I’oxalate monohydrate rapportés dans la figure 1V.17. D’ailleurs, le pic principal de I'spectre en
réflexion du raphide montre un léger épaulement & 1642 cm™, trés proche de I'épaulement a 1645
cm™ rapporté en [13] pour I'oxalate monohydrate ce qui confirme la similitude entre la signature
spectrale du raphide et de I'oxalate monohydrate. La position d’absorption du pic le plus intense
pour I'oxalate mono et trihydrate, situé a 1623 et 1624 cm™ respectivement, pourrait donner des
indications ambigués, cependant, la position du deuxiéme pic a 1319 cm™ pour I'oxalate
monohydrate et & 1327 cm™ pour 'oxalate trihydrate, permet I'identification certaine de la forme
présente dans les raphides comme étant de I'oxalate monohydrate. Les positions du pic le plus
intense et du pic secondaire; 1640 et 1325 cm™? respectivement, de l'oxalate dihydrate, sont
suffisamment différentes de celles mesurées pour le raphide pour pouvoir affirmer que cette forme
particuliére n’y est pas présente d’une fagon significative.
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Figure IV.17. Absorbance d’oxalate trihydrate, (a), d’oxalate dihydrate (b) et d’oxalate monohydrate (c)
mesurés en transmission. Figure reproduite de [13] avec I'autorisation de I'éditeur.

En conclusion, la comparaison de la dépendance spectrale de la réflectance du raphide avec les
données de la littérature indiquent de facon non équivoque qu’il est formé majoritairement
d’oxalate de calcium monohydrate (whewellite), qui est d’ailleurs la phase la plus stable et plus
fréquemment trouvé dans des tissus végétaux.

IV.2.4. Caractérisation de Coupes Minces Transverses de
Feuille de Vigne par Microscopie Polarimétrique Infrarouge

Cette section présente les résultats les plus intéressants et représentatifs correspondant a la
caractérisation de raphides par microscopie polarimétrique infrarouge en transmission. Afin d’éviter
des difficultés liées a I'absorption du verre silicaté et a la présence de paraffine, les échantillons
utilisés pour cet étude ont été préparés par la technique de cryotomie sans utiliser de la paraffine
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comme élément fixant pour réaliser les coupes minces. Les coupes obtenues ont été déposés sur des
substrats en BaF, de 0.3 mm d’épaisseur, qui est un matériau transparent dans le domaine spectral
entre 150 nm et 12 um.

Suite au processus de coupe a froid, des raphides de tailles diverses, plus ou moins fracturés, ont
été retrouvés dans environ dix substrats sur un total de trente préparations réalisées. Parmi les
échantillons contenant des raphides il y a été possible d’en trouver cing pour lesquels le processus
mécanique de coupe avait permis de séparer physiquement les raphides du tissu végétal environnant.
Ceci présente un clair intérét pour la caractérisation, car le fait de disposer de raphides isolés a
permis d’éviter I'effet de I'absorption ou de la dissipation de lumiere infrarouge crée par le tissu
végétal, ce qui aurait eu comme conséquence la réduction du signal mesuré et la dégradation de la
qualité des mesures.

La figure 1V.18 montre a titre d’exemple deux cas correspondant a un raphide qui est resté
enveloppé par le tissu végétal et un raphide isolée. Les images rapportées dans cette figure ont été
mesurées avec un microscope standard (Olympus CX41) en lumiére blanche et entre polariseurs
croisés. La biréfringence et la diffusion des raphides a des longueurs d’onde visibles fait qu’ils
apparaissent tres brillants et facilement différenciables du tissu végétal, en vert foncé, et du substrat
environnant, en violet. Le raphide isolé montré dans la figure IV.18 c) présente une forme en chevron,
il a été probablement fracturé pendant le processus de coupe. Sur I'image de droite 1V.18 d) prise
avec une grande magnification (objectif de 20x), on observe que le raphide a été brisé en trois
fragments. Le fragment situé plus a gauche est le mieux préservé. On distingue notamment un
ensemble de petits cristaux en forme d’aguille groupés dans la méme direction, comme dans les
raphides intacts, voir fig. IV.14 par exemple. Sur le fragment du centre, les cristaux ont été disloqués,
on observe trois sous-groupes orientés différemment. Enfin, on voit un troisieme fragment, a droite,
plus petit que les autres deux fragments, assez bien préservé et dont la direction des petits cristaux
qui le forment est a peu la méme que celle des cristaux du fragment a gauche. Ce petit fragment est
partiellement entouré de tissu végétal. Malgré la présence de défauts structuraux évidents liés a la
préparation, le raphide montré dans la figure 1V.18 est le plus grand et le mieux isolé du tissu végétal
environnant parmi I'ensemble des raphides preparés pour cette étude. Il a donc été choisi pour
illustrer les résultats de la caractérisation par microscopie polarimétrique infrarouge.

La figure IV.19 montre la matrice de Mueller correspondant au raphide en chevron représenté sur
la figure 1V.18 mesuré 1335 cm™, ce qui correspond a 7.5 pum. Cette longueur d’onde, qui ne
correspond a aucun pic d’absorption de I'oxalate de calcium a été choisie car elle correspond au
maximum du signal mesuré par le microscope polarimétrique. Comme pour les autres matrices de
Mueller discutées dans ce chapitre, tous les éléments de la matrice ont été normalisés par rapport a
I’élément de matrice MM11, le seul a étre montré non normalisé (en blanc sur noir) pour le
différencier des autres. Comme pour les matrices de Mueller présentées précédemment, (figure IV.5
par exemple), les limites de I'échelle de couleur correspondant aux éléments de la diagonale
principale de la matrice de Mueller sont différentes de celles des échelles de couleur des autres
éléments de matrice afin de faciliter la visualisation. Dans tous les cas, le domaine de variation des
échelles de couleur, est et égal a 0.5 afin de ne pas introduire des biais liés a la perception visuelle
des images. L'image polarimétrique a été prise avec un objectif réflectif de type Cassegrain inversé
avec une magnification de 20x. La taille du champ de vue est d’environ 150 um et comparable a celle
de I'image représentée sur la figure IV.18d). L'image infrarouge permet de visualiser la présence du
raphide en forme de chevron, une partie du tissu végétal avoisinant, et le substrat vierge sur lequel
I’échantillon a été déposé. L’absorption et ou la diffusion du tissu végétal fait que sa transmittance
soit tres proche de zéro, tandis que celle du raphide, transparent mais diffusant, est plus élevée. La
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transmittance du substrat en BaF,, étant transparent et parfaitement poli, est proche de 'unité car
les pertes par réflexion sont faibles. L'indice de réfraction du BaF,, n~1.42 @8 um, est plutot bas.

Figure IV.18. Images de coupes déparaffinées et non-colorées de feuilles de vigne prises entre polariseurs
croisés et lumiére blanche (visible). Images a) et b) : raphides entourés de tissu végétal (objectif de 5x et 20x
resp). Images c) et d) : raphide fragmenté, en forme de chevron, et isolé du tissu végétal (objectif de 5x et 20x).

La caractéristique la plus saillante et visible sut toutes les éléments de la matrice de Mueller, est le
contour qui sépare le tissu végétal du substrat et du raphide. Bien qu’a ce jour il n’y a pas d’explication
pleinement satisfaisante pour justifier ou interpréter cet effet, il est probable qu’il soit d{ soit a un artéfact
de mesure a cause d’un petit déplacement de I'image due a la rotation des retardateurs, soit a un vrai
effet physique lié a la diffraction et a la diffusion de la lumiere infrarouge par les bords du tissu végétal.
Dans le premier cas, l'artefact di au déplacement des images prises pendant la mesure, serait plus visible
pour cet échantillon que pour d’autres a cause notamment de la grande différence du niveau de signal
(donc de la transmittance) mesurée qui existe entre le tissu végétal et le substrat.

Les deux bras du raphide en chevron, constitués par les deux fragments les plus grands (figure IV.18d))
sont également bien visibles sur les paires d’éléments de matrice MM12, MM13, et MM21, MM31, liés au
dichroisme linéaire et a la polarizance linéaire respectivement. Ces deux bras sont un peu moins visibles
sur les quatre éléments de matrice MM24, M34, MM42 et MMA43 liés au retard linéaire. Le substrat, quant
a lui, présente les valeurs typiques d’une matrice diagonale unité caractéristique d’'un matériau
transparent isotrope et dépourvu de propriétés polarimétriques.

La figure IV.20 montre I'ensemble de propriétés polarimétriques LB, LB’, CB, LD, LD’, et CD ainsi que
les coefficients de dépolarisation ., 33 a4 obtenus directement par la décomposition
différentielle de la matrice de Mueller montrée sur la figure IV.19. La figure V.20 montre également
les observables |D|, |B| et | ay-a33| dérivés. Les valeurs affichées sur I'échelle de couleur pour les
propriétés polarimétriques de la figure sont toutes exprimés en radians tandis que les coefficients de
dépolarisation sont, quant a eux, sans unités. Comme discuté dans le paragraphe précédent, le
raphide présente surtout du dichroisme et du retard linéaire, tandis que le dichroisme et le retard
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circulaires sont a peine différenciables du fond, raison pour laquelle elles ne seront pas traitées par la
suite.

Bien que les mesures aient été faites pour une longueur d’onde qui ne correspond pas au maximum
d’un pic d’absorption, le dichroisme associé a la résonance la plus proche spectralement reste
important et en fait 'observable le plus important pour cet échantillon. Mis a part le bord du tissu
végétal dont I'origine n’est pas élucidé, le dichroisme sur I'image provient surtout du raphide, et
grace a lui il est possible de visualiser les deux fragments les plus gros qui forment les bras du
chevron. L'observable |D| donne une valeur du dichroisme d’environ 1+0.3 rad (60°+20°). Les
observables LD et LD’ apportent une information complémentaire, liée a 'orientation des petits
cristaux qui se trouvent sur les fragments du raphide. Ceci est particulierement bien visible sur
I'image de I'observable LD’. Sur cette image le bras gauche (en jaune) du chevron a des valeurs
positives car il se trouve orienté a 45° par rapport a un repere X-Y (horizontal-vertical), tandis que le
bras droit du chevron (en bleu foncé) a des valeurs négatives car il est orienté a environ -45° par
rapport au méme repeére.

Malgré le fait que le retard linéaire est moins important que le dichroisme, I'image de I'observable
| B| permet également de visualiser le raphide et de distinguer clairement la position et I'orientation
des différents fragments. A partir de I'observable |B| il est possible de déterminer une valeur de
0.35+0.1 rad (19°t6°). Cette valeur est a comparer avec les 3.14 radians de retard typiquement
mesurées a des longueurs d’onde dans le visible (530 nm). Compte tenu du fait que la longueur
d’onde utilisée pour les mesures infrarouges est 14 (7.4um/0.53um) fois plus grande que celle
utilisée pour des mesures dans le visible, et aussi du fait que le retard est inversement proportionnel
a la longueur d’onde, il n’est pas étonnant d’observer pour un méme objet un retard 10 plus petit
dans l'infrarouge que dans le visible.

Dans le méme sens, les trois observables liés a la dépolarisation indiquent que celle-ci est plus
petite que celle mesurée dans le visible. En tout cas, et par rapport a ce qui a été discuté concernant
les mesures du raphide dans la visible (figures 1V.13 et IV.14), on constate ici un moins net contraste
entre le raphide et le fond environnant. Ceci peut s’expliquer en examinant de plus prés les deux
origines possibles de la dépolarisation pour cet échantillon: la lumiéere diffusée, et, le manque
d’uniformité au niveau de la distribution des propriétés polarimétriques.

En ce qui concerne la lumiére diffusée, le rapport de taille entre les longueurs d’onde du
rayonnement infrarouge et visible fait que les phénomeénes de diffusion soient moins importants
dans l'infrarouge que dans le visible ce qui favorise une diminution de la dépolarisation due a la
diffusion de la lumiére dans I'infrarouge. En ce qui concerne le manque d’homogénéité au niveau des
propriétés polarimétriques, il a été montré récemment grace a un modele dit du retardateur
fluctuant [13], que lorsque on est en présence d’un milieu anisotrope birefringent plus ou moins
ordonné, comme I'ensemble des petits cristaux qui forment le raphide, la valeur de la dépolarisation
dépend du niveau de désordre, mais aussi de la valeur moyenne de la biréfringence du milieu.
Schématiquement parlant, d’aprés le modeéle du retardateur fluctuant suggere que lorsque un
considére un milieu anisotrope avec un niveau de désordre donnée, la dépolarisation augmente avec
le retard moyen du milieu et vice-versa. Par exemple, un milieu ayant trés peu de retard, donc avec
un comportement polarimétrique presque neutre, montrera une toute petite dépolarisation, méme
s’il est pratiquement désordonné. Dans le cas du raphide, le désordre (ou le manque d’homogénéité)
est déterminé par la disposition des petits cristaux qui le forment, et logiquement ce désordre est
indépendant de la longueur d’onde de la lumiére utilisée pour le mesurer.
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Figure IV.19. Matrice de Mueller correspondant a un raphide isolé préparé a partir d’une coupe mince d’une
feuille de Vitis vinifera Ggée de deux semaines. Obj. 20x, FoV 150 um. Long. d’ond. 8.85 um (1335 cm'l)
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Figure IV.20. Observables polarimétriques (fig. IV.19) correspondant. Observables liés a la biréfringence
(colonne a gauche) au dichroisme (colonne centrale) et a la dépolarisation (colonne a droite). Nombre d’ondes
Ondes : 1335 cm™ (7.49 um), Obj. 20x, FoV 150 um.
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Les propriétés polarimétriques du raphide, comme le retard, dépendent quant a elles de la
longueur d’onde. On a vu que le retard est bien plus grand dans le visible que dans I'infrarouge. Ainsi,
en accord avec le modele du retardateur fluctuant la dépolarisation produite par une distribution
non-homogene de cristaux ayant un grand retard (visible) serait plus grande que la dépolarisation
produite par la méme distribution de petits retards (infrarouge), ce qui correspond aux observations
expérimentales.

Afin d’explorer la dépendance spectrale des propriétés polarimétriques des raphides, des matrices
de Mueller ont été mesurées a plusieurs longueurs d’onde entre 1300 cm™ (7.6 um) et 1390 cm™
(7.19 um). Les propriétés polarimétriques représentés par chacune de ces matrices de Mueller ont
été obtenues par application de la méthode de la décomposition différentielle. Les figures IV.21 et
IV.22 montrent respectivement des images des observables |D| et |B| correspondant a 'ensemble
des longueurs d’onde utilisées. En accompagnement des images des observables, chacune des
figures, V.21 et IV.22, comprennent un graphique montrant la valeur de I'observable |D| et |B| du
fragment de droite (le plus grand et régulier) du raphide en fonction du nombre d’ondes. La valeur
rapportée de |D| et |B| sur les graphiques a été obtenue comme la médiane d’un ensemble de
pixels situés a l'intérieur du fragment de raphide considéré. La position exacte des pixels utilisés pour
I’évaluation est indiquée sur les images des observables |D| et |B| par des petites lignes (en noir ou
violet selon la couleur du fond correspondant). Les barres d’erreur sur les graphiques ont été
évaluées a partir de la déviation standard de valeurs utilisées pour I'évaluation des valeurs médianes.
La médiane a été préférée a la moyenne comme figure pour éviter des éventuels biais dus a la
présence de valeurs extrémes indésirables dus a d’éventuels artéfacts de mesure.

La dépendance spectrale du dichroisme et du retard, figures IV+21 et IV+22, montre la présence de
deux résonances situées a 1315 et a 1345 cm™, qui se manifestent sous la forme de pics et
d’inflexions pour les observables |D| et |B| respectivement. Ce comportement est en plein accord
avec la dépendance spectrale typique du coefficient d’absorption et de I'indice de réfraction dans
I'infrarouge, souvent caractérisée par la présence de résonances dues aux vibrations des atomes et
molécules dans la matiére. Les observables |D| et |B| trouvent leur origine en la différence entre les
coefficients d’absorption ordinaire et extraordinaire, et de la différence entre les indices de
réfraction ordinaire et extraordinaire de I'’échantillon respectivement, et donc il est tout a fait normal
gu’ils montrent la méme dispersion que les grandeurs fondamentales dont ils dépendent.

La résonance a 1315 cm™ [13, 16, 17] est attribuée par la plupart d’auteurs et sans ambiguité a un
mode d’élongation symétrique de du groupe (CO,) faisant partie de I'ion oxalate. D’aprés une image
mécaniciste classique, ce mode de vibration peut étre imaginé comme un mouvement d’oscillation
harmonique pendant lequel les deux atomes d’oxygéne du groupe CO, s’écartent et s’approchent en
opposition de phase (I'un s’approche quand l'autre s’écarte) de I'atome de carbone auquel ils sont
liés. D’ailleurs, ce mode est a l'origine d’'un des pics d’absorption les plus importants et
caractéristiques de la whewellite discutés dans une sous-section précédente (voir p.e. figs. IV.16 et

IV.17).

L'attribution de la résonance a 1345 cm™ est moins certaine, par exemple [17] semble 'assigner a
une combinaison de deux modes de torsion ‘rocking’, symmétrique et assimétrique, se manifestant
autour de 516 cm™ en dehors du domaine accessible au microscope polarimétrique infrarouge. Dans
la méme étude, [17] suggere une assignation alternative selon laquelle la résonance serait due a une
combinaison d’'un mode d’élongation de la liaison C-C entre les deux atomes carbone de I'ion oxalate
situé 3 862 cm™, et un mode de déformation ‘rocking’ symétrique du groupe CO, de I'ion oxalate
inactif dans I'infrarouge mais actif en Raman a 517 cm™. Bien que Shippey mentionne les deux
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Figure IV.21. Images de l'observable |D| obtenues a plusieurs longueurs d’ondes correspondant au raphide
montré sur les figures IV.18 a IV+20. La figure en bas de la figure montre la valeur spectrale médiane de |D|
mesurée sur le fragment de droite du raphide (lignes droites).
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Figure IV.22. Images de l'observable |B| obtenues a plusieurs longueurs d’ondes correspondant au raphide
montré sur les figures IV.18 a IV+20. La figure en bas de la figure montre la valeur spectrale médiane de |B/
mesurée sur le fragment de droite du raphide (lignes droites).
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possibilités dans son travail publié en 1980 il semble cependant privilégier la premiere d’entre elles.
L'attribution n’est plus certaine dans le travail de Petrov et al. [14] puisqu’il est question soit d’un
mode d’élongation asymétrique du groupe CO, différent du mode donnant lieu a la résonance située
3 1315 cm™, ou bien d’une combinaison de bandes sans détailler. Cette résonance, étant faible, n’est
pas considérée dans [13].

L’étude de I'orientation du dichroisme et de la biréfringence peut donner une clé pour I’assignation
de la résonance 3 1345 cm™. Les graphes a) et c) représentées dans la figure IV.23 représentent des
valeurs des couples d’observables LD, LD’ et LB, LB’ respectivement. Ces valeurs ont été calculées a
suivant la méme méthode et a partir des mémes pixels que les valeurs des observables |D| et |B]|
représentées sur les figures V.21 et V.22 respectivement. L'orientation de la biréfringence et du
dichroisme évaluée a partir des couples d’observables correspondants est représentée sur les
graphes b) et d) respectivement. Bien que |'orientation de LD et l'orientation de LB aient été
obtenues a partir de couples de données indépendantes, elles sont concordantes. Dans I'absolu,
I'orientation tant de LD comme de LB est mesurée en prenant comme référence un repeére fixe (celui
du laboratoire) par rapport auquel I’échantillon est placé. Puisque I'orientation de celui-ci peut étre
en principe arbitraire, ce qui compte ici c’est I'angle relatif entre les résonances a 1315 cm™ et &
1345 cm™, qui d’apres les données expérimentales est d’environ 70+20°.
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Figure IV.23. a) Dépendance spectrale des observables LD et LD’ mesurés sur le fragment de droite du raphide
(lignes droites) comme dans les données représentées sur les figures IV.21 et IV.22. c) Idem pour les observables
LB et LB’. b) Orientation de I'axe rapide de la biréfringence a partir des données représentées en a) et d)
Orientation de 'axe de transmission du dichroisme a partir des données représentées en c).

Bien que I’élaboration détaillée d’un modeéle théorique permettant d’estimer I'orientation du
dichroisme, (et de la biréfringence par simple correspondance) est au-dela des prétentions du
présent travail, je donne ici quelques indications d’'une facon de procéder. Si les ions d’oxalate
présents sur réseau cristallin de whewellite peuvent étre considérés comme étant indépendants les
uns par rapport aux autres, on pourrait procéder en deux étapes et considérer d’abord des ions
d’oxalate individuellement et ensuite prendre en compte la contribution globale de tous les ions
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présents sur une cellule élémentaire du réseau cristallin. Ainsi, tout d’abord il faudrait calculer par
des méthodes de chimie moléculaire par exemple, I'orientation de la variation du moment dipolaire
induit par I'excitation des modes de vibrations suspectés d’entrer en jeu a 1315 cm™ et & 1345 cm™.
Dans le cas du mode a 1315 cm™, la symétrie de la molécule d’oxalate semble suggérer que celui-ci
induit une variation du moment dipolaire dans la direction de la liaison C-C, cependant, un calcul
détaillé serait nécessaire pour le cas de I'excitation du mode a 1345 cm™ a cause de la complexité des
couplages modaux suspectés d’étre a son origine. Comme résultat de ce calcul il serait possible de
déterminer la direction de la variation du moment dipolaire de chaque mode considéré par rapport a
un repére arbitraire fixé sur un ion d’oxalate. Ensuite pour chacun de ces modes, il faudrait prendre
en compte la position et orientation de chaque ion d’oxalate dans une maille cristalline
fondamentale, leur assigner le vecteur désignant la variation du moment dipolaire correspondant et
réaliser une somme vectorielle pour calculer la résultante sur une maille cristalline fondamentale.
Finalement il faudra comparer les mesures expérimentales et I'angle calculé théoriqguement entre le
vecteur résultant de la variation du moment dipolaire & 1315 cm™ et a 1345 cm™ respectivement.
L’assignation la plus plausible pour le mode a 1345 cm™ sera celle pour laquelle la différence
d’orientation entre les variations du moment dipolaire a4 1315 et & 1345 cm™ sera la plus proche de la
valeur expérimentale.
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Conclusions et Perspectives

Résumée et Conclusions

Pour conclure ce manuscrit, cette section rappelle les grandes lignes des différents aspects,
scientifiques et techniques, couverts pendant la réalisation de la thése. Un des enjeux majeurs
auquel ce travail a voulu apporter une réponse est la possibilité de réaliser de I'imagerie
polarimétrique a I’échelle microscopique dans un domaine spectrale large couvrant le domaine
infrarouge. La solution proposée ici est un microscope infrarouge intégrant un polarimétre de
Mueller. Le l'instrument qui a été développé dépasse le cadre du probléme initial, car d’'un c6té il
permet une imagerie multimodale résolue spatialement et angulairement, et en plus, il permet de
réaliser des images sur un domaine allant du visible jusqu’a I'infrarouge lointain. En plus des deux
modes d’imagerie démontrés expérimentalement, le systeme devrait pouvoir autoriser
I'implémentation davantage de modes d’imagerie, comme par exemple I'imagerie en champ sombre.

Le microscope polarimétrique développé dans le cadre de cette thése est le premier, et pour le
moment le seul au monde, alliant a la fois la possibilité de réaliser de la microscopie infrarouge avec
une tres grande résolution spatiale avec I'analyse de la polarisation. Le microscope infrarouge
polarimétrique n’est pas seulement un démonstrateur aux capacités techniques limitées, mais un
vrai instrument de recherche, qui est intégré au sein d’un grand instrument scientifique, le
Synchrotron SOLEIL et qui est mis au service de la communauté scientifique rassemblée autour du
synchrotron pour mener a bien des expériences scientifiques et techniques.

Le développement instrumental a porté surtout sur deux sujets majeurs, la conception optique et
la conception polarimétrique. La conception optique a di résoudre le probléme de créer un dispositif
optique capable d’implémenter différents modes d’imagerie, d’accueillir I'instrumentation nécessaire
a la polarimétrie de Mueller, et, finalement pouvoir travailler dans un domaine spectral tres large. La
conception optique a d{ aussi prendre en compte que le microscope pourrait étre couplé aussi bien a
un faisceau laser qu’au faisceau infrarouge émis par un synchrotron. Le montage optique du
microscope comporte deux parties, un bras d’éclairage et un bras d’'image. La configuration du bras
d’éclairage est une modification de l'illumination de Kohler classique pour pouvoir accueillir le
générateur d’états du polarimétre. Ce systeme permet ainsi d’obtenir un éclairage uniforme sur la
surface de I’échantillon d’une taille d’environ 1mm, compatible avec la taille de la zone avec un
objectif de microscope avec un état de polarisation controlé. La configuration du bras d’image
s’inspire également de montages discutés dans la littérature et utilisés pour réaliser des microscopes
capables d’implémenter une imagerie polarimétrique bi ou multimodale. La nouveauté, et aussi la
difficulté, de la conception du bras d’image du microscope polarimétrique infrarouge par rapport a la
littérature était le fait de devoir travailler dans I'infrarouge avec des optiques basées sur des miroirs
sphériques plutot qu’avec des lentilles. Le travail avec des miroirs impose des contraintes au niveau
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du nombre de surfaces réfléchissantes ainsi qu’au niveau de la correction des aberrations plus
séveres que lors de [l'utilisation des lentilles pour des montages travaillant dans le visible
uniquement. Malgré ceci, il a été possible de déterminer une configuration basée entierement sur
des miroirs qui permet un mode d’imagerie double, I'imagerie dans I'espace réel objet et I'espace
conjugué ou de Fourier. En plus, le bras d’image permet d’héberger dans son sein I'analyseur d’états
de polarisation du polarimétre.

Un autre aspect de I'étape de conception portait sur le définition de la configuration et le mode de
pilotage d’un polarimetre de Mueller apte a travailler dans le domaine infrarouge avec des faisceaux
de lumiére divergents et de relativement grande taille utilisées pour réaliser des images. La principale
difficulté a laquelle il a fallu faire face a été le manque d’éléments optiques et de dispositifs
commerciaux permettant de contréler I'état de la polarisation d’un faisceau infrarouge. La stratégie
suivie a été donc celle de réviser 'ensemble de solutions classiques discutées dans la littérature afin
de trouver le moyen de les adapter pour pouvoir réaliser le polarimetre répondant aux exigences de
ce projet. Parmi les deux modes de pilotage classiques, le principe de génération d’états discrets a
été privilégié pour sa simplicité. En ce qui concerne la configuration du générateur et de I'analyseur
d’états de polarisation, il a été choisi d’utiliser un polariseur fixe et du retardateur tournant
achromatique, ou quasi-achromatique. La conception et le choix du compensateur a été un sujet tres
important car I'absence de produits commerciaux standardisés pouvant satisfaire les besoins du
projet, imposait de pouvoir le faire construire sur mesure. Il a fallu donc s’assurer non seulement que
le retardateur souhaité possédait une réponse optique adéquate, mais aussi qu’il pouvait étre
fabriqgué a un co(t raisonnable et proportionné a I'ensemble du projet. C’'est ainsi que deux
possibilités ont été explorées : des retardateurs achromatisés consistant en |'association de deux
lames faites en matériaux différents (ZnS-ZnSe, ou AgGaS-ZnS) ou bien des prismes en ZnSe ou en
BaF, pour créer du retard par réflexion totale interne quasi-achromatique. La deuxieme option, des
prismes achromatiques en ZnSe, a été finalement retenue car il était possible de les faire fabriquer
malgré des difficultés pour leur alignement précis. Une troisieme voie, explorée un peu par hasard
pendant la conception des prismes, s’est avérée étre la solution la plus adaptée tant en termes de
configuration optique comme en termes de pilotage du polarimétre. Cette solution a un avantage de
taille par rapport aux autres alternatives, sa simplicité matérielle et de mise en ceuvre. Elle permet la
création de d’un polarimetre optimal en termes de propagation d’erreurs apte a travailler sur un
domaine spectral tres étendu. La troisiéme voie représente une solution nouvelle et inventive a un
probléme technologique, elle peut présenter des intéréts commerciaux si elle est mise sur le marché,
ce qui a motivé une demande de dépo6t de brevet. Le fait que la demande de brevet soit en phase de
dépot a I'heure ou ces lignes sont écrites, empéche de donner ici une ample description de la
méthode finalement adoptée pour la construction de la partie polarimétrique. Malgré cette absence
regrettable de détails, la qualité de mesures rapportées dans ce manuscrit réalisées avec le
polarimétre utilisant la nouvelle méthode, est une preuve de son efficacité.

Le processus de conception s’est largement appuyé sur I'utilisation de logiciels de simulation
optique et optomécanique pour pouvoir prévoir a I'avance les performances des systemes optiques
et polarimétriques ainsi que pour pouvoir tester rapidement nombre d’alternatives et variations. Le
fait de devoir utiliser des miroirs comme éléments optiques complexifie le montage optique par
rapport a une approche plus classique basée sur des lentilles. Le travail avec des miroirs impose la
prise en compte de leur encombrement et celui de leurs supports respectifs pour savoir comment les
placer sur le montage pour respecter les principes de la conception optique, éviter la superposition
d’éléments optomécaniques et éviter I'interception du faisceau avec eux. Compte tenu du nombre
important d’éléments optiques utilisés dans le microscope, I'ensemble du montage a été simulé en
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utilisant un logiciel de CAO. Cette simulation par ordinateur, tres proche de la réalité, a été d’une
grande utilité pour anticiper d’éventuelles difficultés de montage et pour optimiser le
positionnement des différents éléments optiques. Durant I'assemblage la simulation CAO a servi de
guide pour permettre un positionnement correcte de tous les composants du microscope.

Tout effort de conception, aussi important soit-il, ne saurait pas étre apprécié a sa juste mesure
que s’il ne se concrétise pas par la réalisation réussite de I'objet congu. Ainsi, I’étape de conception a
été suivie par une autre consacrée au montage, |'étalonnage et tests de qualité du microscope
polarimétrique. L'étalonnage d’un polarimetre est une question ouverte car la plupart de méthodes
existantes nécessitent la mesure de la réponse optique de certains échantillons ou d’éléments de
référence qui ne sont pas forcément disponibles lorsqu’il s’agit de mesures sur un tres large domaine
spectral. La méthode dite des valeurs propres est une méthode assez robuste et elle a déja été
appliquée avec succes pour calibrer un polarimetre infrarouge spectroscopique par le passé. La
méthode des valeurs propres nécessite la mesure d’au moins un polariseur et d’un retardateur pour
pouvoir étre réalisée. Dans l'infrarouge il est difficile de trouver des retardateurs ayant une réponse
achromatique ou du moins stable sur un large spectre, ce qui complique le choix des composants a
utiliser pour la calibration. Afin d’apporter une solution a cette contrainte, une deuxiéme méthode,
appelée méthode du polariseur, a été spécialement congue pour étalonner des polarimétres
travaillant dans des domaines spectraux extrémes. La caractéristique qui donne un avantage a cette
méthode est le fait de n’utiliser que des mesures d’un polariseur, dont la réponse est en général
achromatique sur un large domaine spectral. Les deux méthodes ont pu étre appliquées avec succes
pour étalonner le microscope polarimétrique.

La validation du fonctionnement du microscope passe aussi pour la caractérisation de ses
composants et notamment les détecteurs. L’utilisation de détecteurs ayant une réponse linéaire,
donc proportionnelle a I'intensité de rayonnement regu, est fondamentale pour pouvoir utiliser les
modeles algébriques sur lesquels repose I’étalonnage de I'instrument et I'interprétation des signaux
mesurés en termes des propriétés polarimétriques. Des caméras CCD ou CMOS dans le domaine
visible pour réaliser des polarimetres ont été largement utilisées et leur utilité démontrée et validée,
mais des questions concernant la réponse de caméras infrarouges basées sur de détecteurs
bolométriques étaient sans réponse au débout du projet. Des résultats décrits dans le manuscrit ont
permis de démontrer que des caméras infrarouges basées sur cette technologie ont une réponse
suffisamment linéaire comme pour pouvoir étre utilisées avec sucées pour réaliser I'imagerie
polarimétrique.

La détermination de la précision des mesures produites par le polarimétre tant dans le visible
comme dans l'infrarouge, a pu étre réalisé en utilisant des échantillons de référence comme des
polariseurs, des lames de retard ou bien I'air. Le résultat du travail de caractérisation montre que
I'instrument montre une trés grande reproductibilité et stabilité tant pour des mesures dans le
visible comme dans l'infrarouge. En termes de précision, il a été montré que celle du polarimétre
était de I'ordre ou meilleure a 1%, ce qui est une valeur commune a des polarimetres expérimentaux
et commerciaux.

Une fois en service, le microscope polarimétrique a vocation a étre appliqué a I'étude tant de
matériaux organiques qu’inorganiques d’origine naturelle ou artificielle. Des exemples typiques pour
lesquels la microscopie polarimétrique infrarouge et visible peut apporter des informations
significatives sont des polymeres, des structures microscopiques comme des réseaux de diffraction
ou des cristaux photoniques gravés sur des matériaux divers, des minéraux, des coupes fines
histologiques de tissus animaux ou végétaux. Cette liste n’est pas exhaustive et laisse de la place a
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nombre d’autres exemples. Le manuscrit termine par la description d’un exemple d’application
consistant a I'étude de la réponse de feuilles de vigne et de ses composants par imagerie
polarimétrique, visible et infrarouge. La translucidité des feuilles de vigne dans le visible pour des
longueurs d’onde de couleur verte, a permis d’imager en transmission de petits fragments de feuilles
sans nécessité de les préparer davantage. L'étude de fragments de feuilles de différents ages e
permis de constater la présence a l'intérieur de feuilles de plus de 3 a 4 semaines d’une
concentration relativement importante de petites structures minérales nommées raphides. Ces
structures sont en réalité des amas de cristallites plus petits avec une forme d’aiguille composés
d’oxalate de calcium hydraté. La réponse polarimétrique des raphides est trés caractéristique et
distincte de celle des autres composants de la feuille. Etant trés dépolarisants et dichroiques, la
présence de raphides passe inapercue sous une lumiére non-polarisée, mais elle devient évidente sur
des images polarimétriques. En plus de la particularité concernant les feuilles de vigne, les résultats
de I’étude des feuilles dans le visible, montrent I'intérét de I'utilisation de la polarimétrie de Mueller
pour des études botaniques.

En ce qui concerne des petits raphides, la microscopie polarimétrique dans le visible permet de les
rendre visibles et éventuellement de les caractériser a partir de leurs propriétés polarimétriques.
Cependant, les images dans le domaine visible ne renseignent pas sur la composition chimique des
cristallites et n’apportent pas non plus des données sur I'origine moléculaire de ses propriétés
optiques. Ces lacunes peuvent étre comblées a l'aide de la microscopie polarimétrique dans
I'infrarouge. Notre étude montre que I'’étude de la réponse spectrale dans I'infrarouge des cristallites
a permis de déterminer qu’ils étaient faits d’oxalate de calcium monohydrate. Il a été possible de
déterminer la dispersion spectrale du dichroisme et du retard linéaire des cristallites. L'étude de ces
deux grandeurs liées a deux modes vibrationnels résonants a permis de déterminer I'orientation
relative des liaisons chimiques associées a l'intérieur du cristal. Cet exemple de cristallographie
optique, connue comme complémentaire de la plus classique cristallographie de rayons X, démontre
I'intérét du microscope imageur pour réaliser ce type d’études.

Perspectives

Une partie des travaux réalisés dans le cadre de cette these a permis le développement du premier
microscope polarimétrique de Mueller multimodal et travaillant dans un domaine de longueurs
d’onde trés large. Dans sa configuration actuelle, I'instrument permet de réaliser des mesures en
transmission. En dépit des résultats tres satisfaisants obtenus, la configuration du microscope peut
étre davantage complétée et améliorée pour augmenter le type d’échantillons qui pourront étre
observées et la diversité d’expériences scientifiques qui pourront étre réalisées.

Parmi les améliorations possibles, celle qui semble étre la plus substantielle consiste a ajouter la
possibilité de réaliser de mesures en réflexion. La mise en place de la cette configuration implique la
création d’'un nouveau bras d’éclairage basé sur le principe de Kohler afin de garantir une
illumination uniforme sur I'échantillon ainsi que de contenir un générateur d’états de polarisation
supplémentaire. Dans la nouvelle configuration en réflexion, I'objectif de microscope utilisé pour
I'imagerie objectif aura deux réles, assurer un éclairage homogeéne, et collecter la lumiére réfléchie
ou diffusé par I'échantillon.

La possibilité de réaliser des mesures en réflexion permettra d’analyser des échantillons qui ne
laissent pas passer la lumiére a travers d’elles a cause de son épaisseur et/ou de leur absorption, et
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ne peuvent pas étre mesurés en transmission. Dans le domaine infrarouge, la plupart de matériaux
présentent des pics ou des bandes d’absorption assez importantes ce qui oblige a les préparer en
coupes assez fines, entre 5 et 30 um d’épaisseur, pour étre observés en transmission. L'exemple
discuté dans le dernier chapitre de ce manuscrit concernant des feuilles de vigne est assez illustratif.
Tandis que des fragments de feuilles entiéres ayant une épaisseur d’environ 400 um peuvent étre
observés dans le spectre visible, seulement de sections trés fines des feuilles ou bien des cristaux
dépourvus de matiére végétale ont pu étre mesurés. Un autre probléeme que les mesures en réflexion
relaxent est celui des substrats. Pour des mesures en transmission, il est impératif de monter des
échantillons sur des substrats (ou porte-échantillons) transparents a I'infrarouge, en ZnSe, BaF,, CaF,,
Silicium ou Germanium non dopés.... Les spécificités, la rareté et le prix de ces substrats peuvent étre
un frein a la réalisation de certaines études. Ces contraintes sont grandement atténuées, voir
complétement éliminées, dans le cas de mesures en réflexion. En plus, un deuxieme avantage de
cette configuration est de pouvoir réaliser des mesures en mode ellipsométrique qui servent
généralement a déterminer I'épaisseur et les constantes optiques de matériaux déposés en couche
mince. Ceci est rendu possible car des mesures en réflexion dans le mode de Fourier sont
équivalentes a celles réalisées avec un ellipsometre classique a angle et a azimut variable. Des
mesures en mode ellipsométrique peuvent étre réalisées de deux manieres. La premiére option
consisterait a prendre des images de I'espace de Fourier a plusieurs longueurs d’onde, sélectionner
des pixels correspondant a des angles d’incidence et des azimuts souhaités et analyser ainsi des
données comme on le ferait avec des données spectrales a partir d'un ellipsomeétre classique. La
deuxieme option consisterait a utiliser un détecteur ponctuel ou un spectrometre. Dans ce cas, la
sélection d’angles d’incidence se ferait en ajustant la taille et la position du diaphragme conjugué au
plan de Fourier de l'objectif de microscope. Finalement, I'ensemble de mesures réalisées a
différentes longueurs d’onde pourrait étre analysé de maniére équivalente aux données obtenues
avec un ellipsométre a angle variable monté sur un goniomeétre. Indépendamment de I'option
choisie, il est important de signaler ici que le fait d’utiliser un microscope permet de focaliser la
lumiere sur de toutes petites aires de quelques dizaines de microns, ce qui permet I'analyse
d’échantillons avec une trés grande résolution latérale.

Enfin, un deuxieme aspect qui peut conduire a des améliorations significatives est I'optimisation du
diffuseur de lumiere a I'entrée du bras d’éclairage. Le diffuseur utilisé actuellement fonctionne en
réflexion et il consiste en un substrat en verre de quelques millimetres d’épaisseur dont une des
surfaces a été d’abord abrasée pour lui donner une certaine rugosité et ensuite métallisée afin
d’optimiser le flux de photons renvoyé par le diffuseur. L'offre commerciale de diffuseurs
réfléchissants n’est pas trés large et le choix se limite a moins d’une dizaine de modeles de rugosité
variable. Le diffuseur utilisé a présent a été choisi parmi les modeles disponibles en prenant comme
critere la maximisation du flux sur le détecteur. Malgré un fonctionnement acceptable de ce
composant, un doute raisonnable subsiste quant a la possibilité de pouvoir faire mieux en optimisant
ses caractéristiques et sa réponse optique. Sur le montage actuel, le faisceau émis par le laser
accordable ou par le synchrotron, est polarisé linéairement et trés cohérent spatialement. Une fois
dispersé par le diffuseur, le faisceau conserve une partie de son degré de polarisation et sa
cohérence initiale, ce qui en principe peut faire apparaitre des taches (speckles) et des franges
d’interférence, et dégrade la qualité des images mesurées par le microscope. Le fait de faire tourner
le diffuseur pendant l'acquisition d’images et ['utilisation d’un polariseur fixe a I'entrée du
générateur d’'états de polarisation permet d’obtenir des images analogues a celles produites avec un
faisceau non-polarisé et spatialement incohérent. Cette solution instrumentale présente des
avantages mais aussi des inconvénients. Le polariseur linéaire rehausse le degré de polarisation du
faisceau polarisation mais lui 6te au passage une partie non négligeable de son intensité.
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Deuxiemement le fait d’acquérir et de moyenner une collection d’au moins seize images successives
pendant la rotation du diffuseur assure que des taches (speckles) liées a la cohérence résiduelle de la
lumiere s’estompent. Le fait de devoir acquérir un nombre important d’'images pour amoindrir les
effets de la cohérence s’ajoute au nombre de fois qu’il faut répéter une mesure afin de réduire le
bruit aléatoire, ce qui augmente significativement le temps que dure une mesure polarimétrique.
Une fagon d’éliminer une partie de ces inconvénients pourrait venir de I’optimisation du diffuseur car
en plus de disperser la lumiére, ce composant optique peut exercer une influence significative sur
I’état de polarisation et de cohérence du faisceau de lumiére. Une option parmi d’autres a I'étude
actuellement serait d’utiliser un diffuseur en transmission qui dépolariserait et rendrait incohérent le
faisceau tout en minimisant les pertes de lumiere en plus de créer une source de lumiére secondaire
nécessaire a la mise en place de I’éclairage de Kohler.
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Titre : Imagerie Microscopique Multimodale Polarimétrique Visible et Infrarouge Couplée a des
Sources de Lumiere Laser Accordable et Synchrotron

Mots clés : Polarimétrie, Microscopie infrarouge, Imagerie multispectrale, Imagerie multimodale

Résumé: Le microscope polarimétrique
développé dans le cadre de cette thése en
collaboration avec le Synchrotron SOLEIL, est
le premier a combiner la possibilit¢ de réaliser
une imagerie bimodale des plans réel et de
Fourier avec une analyse compléte de la
polarisation de la lumiére sur un domaine
spectral trés large, du visible au moyen
infrarouge. Bien plus qu’un démonstrateur, le
microscope est un vrai instrument de recherche
intégré au sein de la ligne de Iumiere
synchrotron infrarouge SMIS au service de la
communauté scientifique. Le microscope
polarimétrique sera appliqué a I’étude tant de
matériaux organiques qu’inorganiques d’origine
naturelle ou artificielle. La conception optique a
permis de créer le dispositif optique et
mécanique qui constitue le microscope. La
conception polarimétrique a permis de
développer une configuration optique et un

mode de pilotage du polarimétre novateurs,
robustes et simples. Ceci donne au polarimétre
un avantage net par rapport a d’autres
technologies, et permettent d’envisager une
éventuelle exploitation commerciale. Une
nouvelle méthode d’étalonnage polarimétrique,
appelée la méthode du polariseur, initialement
adaptée pour le microscope polarimétrique,
s’avere aussi utile pour calibrer des polarimétres
travaillant dans des domaines spectraux
extrémes pour lesquels peu solutions existent.
Le manuscrit termine par la description d’un
exemple d’application consistant a 1’étude de la
réponse de feuilles de vigne et de ses
composants par imagerie polarimétrique dans
les domaines visible et infrarouge. Les images
dans le visible ont permis d’identifier la
présence d’agrégats de cristallites nommeées
raphides, et les images infrarouges ont permis
de déterminer leur composition chimique.

Title : Multimodal Polarimetric Microscopic Imaging in the Visible and the Infrared Coupled to

Tunable Laser and Synchrotron Light Sources

Keywords : Polarimetry, Infrared Microscopy, Multispectral imaging, Multimodal imaging

Abstract: The polarimetric  microscope
developed within the framework of this thesis
in collaboration with the Synchrotron SOLEIL,
is the first to combine the possibility of
performing bimodal imaging of the real and
Fourier planes with a complete analysis of the
polarization of light over a very wide spectral
range. wide, from visible to mid-infrared.

Much more than a demonstrator, the
microscope is a real research instrument
integrated  within the SMIS infrared

synchrotron beamline at the service of the
scientific community. The optical design made
it possible to create the optical and mechanical
device that constitutes the microscope. The
polarimetric design has made it possible to
develop an innovative, robust and simple
polarimeter optical configuration and control

mode. This gives the polarimeter a clear
advantage over other technologies, and allows
to consider a possible commercial exploitation.
A new method of polarimetric calibration,
called the polarizer method, initially adapted
for the polarimetric microscope, is also useful
for calibrating polarimeters working in extreme
spectral ranges for which few solutions exist.
The manuscript ends with the description of an
example of application consisting in the study
of the response of vine leaves and its
components by polarimetric imaging in the
visible and infrared domains. The visible
images made it possible to identify the
presence of crystallite aggregates called
raphides, and the infrared images made it
possible to  determine their chemical
composition.
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