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Résume

Les verres sont des détecteurs solides de traces nucléaires. A ce titre, ils sont
capables d’enregistrer les dommages d’irradiation produits par la fission, spontanée ou
induite, des atomes d’uranium qu’ils renferment. Ces dommages d’irradiation étant
suffisamment stables aux températures régnant a la surface de la terre, il est possible de
les utiliser en datation par la méthode des traces de fission.

Dans cet article, on rappelle tout d’abord les principes généraux de la datation des
verres par traces de fission. On discute ensuite des principaux domaines d’intervention
de cette méthode de datation en archéologie : datation des artefacts en obsidienne et
¢tudes de provenance de cette matiére premiere de I’industrie lithique ou datation de
pierres briilées ; tephrochronologie et ses applications a la datation des sites archéolo-
giques ; enfin datation des verres artificiels dopés a ’'uranium.

Abstract

Glasses are solid state track detectors, able to record the radiation damage produced
by the spontaneous and induced fission of uranium. These radiation damages are stable
enough at the ground surface temperatures to allow their use in fission track dating.

We recall the general principles of fission track dating of glasses and present an
overview of its applications in archaeology : dating of obsidian and its uses in
provenance studies or the dating of burnt artefacts, tephrochronology as a stratigraphic
tool for the dating of archaeological sites, and the dating of artificial glasses doped with
uranium.
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INTRODUCTION

Proposée en 1963 par Price et Walker, la méthode de datation par les traces de
fission (TF) spontanée de ’uranium 238 devait commencer a étre appliquée aux verres
naturels ou fabriqués dés 1’année suivante (Brill, 1964 ; Brill et al., 1964). Les verres
naturels dont 1’origine est volcanique, tectonique (pseudo-tachylites) ou résulte de
I’impact de météorites a la surface de la terre, se caractérisent par la présence d’une
teneur en uranium de D’ordre de quelques ppm, généralement distribué de facon
homogene dans le volume, caractéristique qui fait de ces matériaux un support de choix
pour les datations par TF. En ce qui concerne les verres artificiels, seuls les plus riches
en uranium, comme les verres de Bohéme, sont susceptibles d’étre datés par cette
méthode.

Il apparut tres rapidement, au cours des années soixante, que la conservation de la
“mémoire” TF dans les verres n’était pas toujours parfaite, en raison d’une possible
altération des traces dans les conditions d’environnement régnant a la surface de la terre.
Ce n’est qu’apres les techniques de correction des ages apparents de Storzer et Wagner
(1969) et Storzer et Poupeau (1973) que la datation des verres par TF est devenue une
méthode fiable. Actuellement, elle est considérée comme 1’une des mieux adaptées a la
datation isotopique des verres naturels.

Une bibliographie exhaustive sur la datation des verres par TF jusqu’en 1973 a été
donnée par Fleischer et al. (1975). En 1978, un premier bilan des application de la
datation parTF a 1’archéologie a ét¢ proposé€ par Wagner. Dans cet article, nous exposons
les principes généraux de la méthode et ses aspects expérimentaux, avant de présenter

le panorama actuel des applications a 1’archéologie.

DATATION PAR TRACES DE FISSION

Principes

La datation par traces de fission repose sur I’enregistrement par les minéraux et les
verres du dommage produit localement par la fission spontanée de 1’uranium 238. Ce
dommage peut Etre visualisé sous la forme d’une “trace” par attaque chimique d’une

surface préalablement polie. Dans les verres, les traces ainsi “révélées” se présentent



Figure 1 : Traces de fission induite de »*°U dans une obsidienne d'Equateur.

sous 1’aspect de figures de corrosion elliptiques a circulaires, d’un diamétre compris
entre environ 5 et 20 microns, dans nos conditions expérimentales (figure 1). Le nombre
de traces “fossiles” observables dépend a la fois du temps depuis lequel elles sont
enregistrées et de la teneur en uranium. On peut tenir compte de cette derniére au moyen
d’une irradiation par des neutrons thermiques dans un réacteur nucléaire, qui fait
fissionner I’uranium 235. Un age TF <108 ans se calcule selon la relation (voir par ex.
Wagner et Van den Haute, 1992) :

(1)

outest ’age TF (Ma), pret p; sont les densités de traces de fission fossiles et induites
(nombre de traces/cm?), ¢ la section efficace de capture d’un neutron thermique pour la
fission de 235U, I le rapport d’abondances isotopique 235U/238U, A la constante de
fission spontanée de 238U et @ la fluence neutronique (neutrons/cm?).

On controdle la fluence neutronique au moyen de “moniteurs”, pastilles de verre
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Figure 2 : Principe de la datation par dges-plateaux, lorsque le rapport du diamétre moyen des traces fossiles a celui des
traces induites, DD, est inférieur a I'unité. A gauche, obsidiennes et dges-plateaux isochrones : les échantillons sont datés,
aprés un traitement thermique de courte durée (entre une et trois heures) répété éventuellement 4 des tempeératures
croissantes, qui raméne le diamétre moyen des traces fossiles et induites 4 la méme valeur. A droite, tephras et dges-plateaux
isothermes : on utilise, pour les tephras hydratés, un ou plusieurs recuits a température constante, inférieure 4 200°C.



renfermant de I’uranium, irradiées conjointement aux échantillons a dater. La fluence @
induit dans ces moniteurs une densité de traces de fission py, telle que : @ = Bpy,, ou B
est une constante et py, la densité de traces relative au moniteur.

Si I’on pose { = oIB/A, 1’équation d’age devient :

t=p—f.pm.; 2)

1

L’équation (1) est celle qui a été utilisée jusqu’au début des années 80. Elle tend a
étre progressivement remplacée par 1’équation (2). En effet, les paramétres A et B de
I’équation (1) ne sont pas connus avec une exactitude suffisante, et de nombreuses
combinaisons de ces deux parametres peuvent étre choisies. L’usage avait donc été pris,
pour chaque laboratoire, d’adopter un couple de valeurs pour ces parametres permettant
d’obtenir un age correct pour des échantillons volcaniques étalons d’ages bien connus
par ailleurs. Bien que de nombreuses combinaisons de couples de valeurs soient
possibles, les plus fréquemment rencontrées utilisaient pour A soit 7,03x10-17 ans-1, soit
8,46x10-17 ans-! (voir discussion dans Wagner et Van den Haute, 1992). La forme (2)
de I’équation d’age évite d’attribuer une valeur arbitraire a la constante A. Le paramétre
{ est déterminable avec une précision de I’ordre de +1% a partir d’échantillons-étalons
comme la phase vitreuse de la rhyolite de Roccastrada (Bigazzi et al., 1993a) ou
l'obsidienne JAS-G1 (Wadatsumi et al., 1994), seuls standards internationaux pour la
datation des verres disponible actuellement en grandes quantités (Balestrieri et al.,
1997).

Dans la pratique, on mesure les densités de traces fossiles et induites sur deux
aliquotes du matériel a dater : soit deux fragments, pour les verres massifs (obsidiennes,
verres artificiels), soit deux populations d’esquilles de verre pour les tephras. L'une de
ces aliquotes est envoyée en réacteur nucléaire et sera donc ensuite porteuse d’une
densité de traces p* =pf+pj. Apres irradiation, les deux aliquotes sont incluses dans une
méme pastille d’araldite, polies, révélées et leurs traces comptées. Les équations d’age

(1) et (2) deviennent, car on ne mesure plus directement pj :

(1" 2"
t = Pr .GI.QD t = Pr P -
(or + p)-p; A (or + p)-p;



Datations par dges-plateaux.- La datation par TF telle que nous I’avons envisagée
Jusqu’a présent suppose que lamémoire TF soit inaltérable, c’est a dire que traces fossiles
etinduites présentent laméme distribution de tailles, puisque la fission spontanée de 238U
et induite de 235U libérent pratiquement la méme énergie. Or, on observe souvent que les
traces induites d’un méme échantillon sont, en moyenne, plus longues que les traces
fossiles. Ce raccourcissement est dii, dans les verres massifs comme les obsidiennes ou
les verres artificiels, a ’effet de la température sur la structure des traces fossiles, a
laquelle s’ajouterait, sur les esquilles de verre des tephras (voir plus loin) ’effet de
I’hydratation (Lakatos et Miller, 1972). Un raccourcissement des traces fossiles entrai-
nant une diminution de leur densité révelable, il s’ensuit une diminution de I’ageapparent
TF calculé selon les équations (1') ou (2'). On doit donc corriger les ages apparents
affectés par ce phénomene de vieillissement des traces, et actuellement c’est la technique
des ages-plateaux de Storzer et Poupeau (1973) qui est généralement utilisée.

Dans cette approche, on caractérise tout échantillon a la fois par son dge apparent
et ses distributions de diametres de traces fossiles et induites. Si le rapport des valeurs
moyenne de ces diametres, D¢/D; = 1, 1’4ge apparent est significatif. Sinon on doit
procéder a un traitement thermique, soit sur les mémes fragments de verre, soit sur une
nouvelle aliquote d’esquilles de verre, avant de déterminer un second age apparent
(figure 2). Un recuit affectera en premier les traces induites, encore non altérées, et le
rapport D¢/Dj doit se rapprocher de 1. Si un premier recuit, ne suffit pas, on continue la
méme procédure jusqu’a atteindre la valeur limite D¢D;=1, ou’age apparent TF devient
stable, a une valeur “plateau”.

Les figures 3 et 4 montrent comment, au long d’une série de quatre recuits, évoluent
les distributions de longueurs, les densités de traces et I’age TF d’une “macusanite”,
obsidienne du SE péruvien, dont les traces fossiles étaient affectées d’une réduction

moyenne de diametre de 20% (Poupeau et al., 1993).

Correction des dges TF par la méthode des diametres.- En raison de sa précision limitée
(Storzer et Poupeau, 1973), on limite actuellement 1’utilisation de cette méthode de
correction aux échantillons présentant une tres faible densité de traces fossiles. Dans cette
procédure, on doit tout d’abord établir une courbe de calibration entre la réduction des
diametres moyens de traces et celle des densités de traces révélables, consécutive a une

série de traitements thermiques. Cette courbe est établie sur une aliquote de 1’échantillon
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Figure 3 : Evolution des histogrammes de diamétres de traces fossiles et induites
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entre 205°C et 240°C (d'aprés Poupeau er al., 1993).
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Figure 5 : Principe de la correction des dges TF par

~ Dy e la méthode des diamétres. D et p_, respectivement,
;.:' Bi | ) e . diamétre moyen et densité révélable de traces
o : ¥ | induites aprés une irradiation en réacteur nucléaire ;
: | D et p, idem aprés un traitement thermique. DD,
. | rapport des diamétres moyens de traces fossiles et
0; 1-’;09 ~—,  induites. On déduit de cette valeur et de la courbe de
e calibration DVDy, versus p/py (voir texte) la valeur du

P/ P rapport tapp/tcor, ou dge apparent TF/age corrigé.

a dater, a partir d’une population de traces de fission induite (les traces fossiles ayant été
¢liminées par un recuit a T>500°C avant irradiation en réacteur nucléaire). La cinétique
d’effacement thermique des traces variant quelque peu selon la composition chimique
des obsidiennes, on doit impérativement établir une telle courbe pour chaque échantillon.

On détermine ensuite la valeur du rapport D¢Dj, puis a I'aide de la courbe
precédente, on peut evaluer graphiquement le rapport tapp/teor (figure 5), et donc la valeur

d’un age corrigé équivalent en principe a un age-plateau.

Aspects expérimentaux

Les procédures expérimentales décrites ci-dessous sont celles en usage au laboratoire
de Grenoble.

Préparation des échantillons.- Dans les verres massifs, on taille avec une scie a fil une
lamelle de verre a faces paralleles, d’environ 0,5-1 mm d’épaisseur, procédure qui permet
une économie importante de matériel (largeur du trait de scie ~ 0,1 mm), en particulier
pour des pieces archéologiques de petites dimensions qui doivent aussi €tre analysées par
des méthodes géochimiques. Dans les tephras, les esquilles de verre sont isolées suivant
les techniques habituelles de broyage, pour les matériels consolidés, puis par tamisage
on sélectionne certaines granulométries entre 80 et 200 microns. On procede par la suite a
une séparation par liqueurs denses afin de ne retenir que les particules de verre. On irradie
en réacteur nucléaire une a deux plaquettes de verre par échantillon (obsidiennes) ou une
population de quelques milliers d’esquilles de verre (tephras), avec plusieurs moniteurs
de fluence intercalés entre les échantillons dans le furet d’irradiation. Les moniteurs sont
les verres de référence 612/962 et 613/963 du National Institute of Standards and
Technology des Etats-Unis (Gaithersburg, Maryland), de teneurs respectivement 37,1



ppm et 0,8 ppm d’uranium appauvri. Avant I’irradiation, on fixe sur chaque face des
moniteurs utilisés une feuille d’un détecteur plastique (kapton) dépourvu d’uranium. Au
cours de I’irradiation, une fraction des atomes de 235U des moniteurs fissionne. Les
fragments de fission produits par les atomes de 235U situés a proximité de la surface des
moniteurs possedent une certaine probabilité d’étre ¢jectés en direction des détecteurs
externes et d’y laisser une trace. C’est ensuite dans ces plastiques que seront comptées

les densités de traces pm des équations (1') et (2').

Révélation et comptage des traces.- Au retour de I’irradiation, les échantillons sont
inclus dans une résine a froid, de telle sorte que chaque pastille comporte a la fois du
matériel irradié et non irradié (figure 2). Une mise a I’affleurement des verres est assurée
par un papier abrasif de “grain 1000 (soit de granulométrie des particules abrasives
d’environ 7 um) avant le polissage proprement dit, effectué a I’aide de pates diamantées
de granulométrie 6 um, 3 um, 1 um et 0,1 wm. Chacune de ces quatre phases est réalisée
par polissage automatique et dure entre 1 et 2 heures. Les traces sont révélées dans les
verres par une solution de HF a 20% pendant 90 a 200 secondes, selon les échantillons,
aune température de 40°C ; dans les feuilles de kapton, par une solution de NaOCI (12%)
+ NaCl (8%) a I’ébullition pendant 8 minutes. Les traces sont observées en microscopie
optique par transmission avec un objectif x100 a sec (verres) ou par immersion (kapton)
et des oculaires x10. Les comptages sont réalisés a I’aide d’une grille placée dans I'un
des oculaires.

La distribution des comptages de traces dans les verres (nombre de traces/champ

de vue) étant poissonienne, I’incertitude relative sur un age apparent est donnée par
(Bigazzi et al., 1986) :

I\ 2 2
ot _ (G (Pr /i) ] (G pmJ 3)
t P/ P Pm
o op) Jl L AR N
vec : — = | —_— . — —
pf/pl Nf N(f+i) P Pm Nm

Dans ces relations, pg, pi, p*, pm sont définis comme précédemment, Nr est le

nombre de traces fossiles comptées, N(ft+i) le nombre de traces fossiles + induites



comptées dans I’échantillon irradi¢ et Ny, le nombre de traces comptées pour la
dosimétrie neutronique. Il est aisé€ de réduire I’incertitude sur p* a + 2%. L’incertitude
sur pm est en général limitée a = 1%. L’incertitude sur 1’age TF d’un verre dépend
essentiellement du nombre de traces N(f+i) enraison de la densite souvent faible de traces

de fission fossiles.

Mesure des diametres de traces.- Le diameétre d’une trace, dans un verre, est défini
comme la longueur de la plus grande corde reliant deux points du contour (elliptique a
circulaire) des traces. On le mesure a I’aide d’une table a digitaliser reliée a un micro-
ordinateur et illuminée par la chambre claire d’un microscope. Les conditions d’obser-
vation sont les mémes que pour les comptages. De 100 a 300 diamétres, si possible, sont

mesurés pour obtenir une distribution significative.

Mesure des teneurs en uranium.- Il n’est pas nécessaire, pour obtenir un age TF, de
déterminer la teneur en uranium des échantillons ¢tudiés. Toutefois, la connaissance de
ce parametre devient importante, conjointement a la datation, dans les recherches sur la
provenance d’artefacts en obsidienne (voir infra). Pour mesurer cette teneur, on inclut
des fragments d’obsidiennes dans une pastille de résine, et aprés polissage, on fixe
contre les échantillons un détecteur de kapton. On irradie cet ensemble avec un montage
semblable utilisant un verre étalon de teneur connue en uranium, comme les standards
du NIST mentionnés plus haut. Apres irradiation en réacteur nucléaire, on révele les
traces dans les détecteurs associ€s aux échantillons et au standard. La teneur en uranium

d’une obsidienne se déduit alors de la relation :

I R
Co (U) = C,(U) . Pobs - 4)

obs IO s obs

ou C, I, p et R sont respectivement les teneurs en uranium, les abondances isotopiques
235U/238U1, les densités de traces et le parcours moyen des fragments de fission dans un
¢chantillon (obs) et le standard associé (s) respectivement. Dans la pratique, pour les
verres standard du NIST, on prend Rg/Rops = 1. Cette méthode permet de déterminer les

teneurs en uranium avec une précision de = 1-2% (106).
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DATATION PAR TF DES ARTEFACTS EN OBSIDIENNE

Certaines obsidiennes présentent des qualités mécaniques qui en ont fait une
maticre premiere treés recherchée pour laconfection d’outillages lithiques. Elles produisent,
lorsqu’onles débite, des fractures conchoidales dont1’association constitue des tranchants
souvent tres effilés. Les résultats les plus remarquables s’obtiennent en débitant
I’obsidienne par pression, car on accede alors a une gamme de produits d’une grande
finesse. Cette caractéristique a promu des le Paléolithique 1’obsidienne au rang des
matériaux naturels largement utilisés par I’Homme.

On trouve I’obsidienne dans deux types de gisements naturels : d’une part, dans des
gisements primaires, au sein des appareils volcaniques ou elles se sont formées. Elles y
apparaissent sous forme de domes, plus rarement de coulées, d’extension le plus souvent
tres limitée ou de blocs épars. Elle peuvent aussi étre présentes en tant que ségrégations
vitreuses, en lits, en nodules, etc, dans des tufs ou des coulées de laves acides. D’autre
part, dans des gisements secondaires, apres €rosion et transport par des agents naturels,

sur des distances plus ou moins grandes de leurs points d’émission.

Circulation de I’obsidienne

Larareté de I’obsidienne, et particulicrement des variétés aptes a la taille, a entrainé
sa diffusion culturelle depuis les sources naturelles surdes distances souvent considérables:
centaines de kilometres par voie continentale, jusqu’a des milliers de kilométres par voie
marine, comme dans 1’Océan Pacifique (Bird, 1991). Chaque obsidienne présentant, en
principe une composition chimique particuliere, il suffirait d’analyser la composition
chimique d’artefacts en obsidienne provenant de sites archéologiques et d’obsidiennes
de gisements naturels pour retracer les voies d’échanges et identifier les sources. Cette
approche a €té souvent utilisée avec succes, mais présente des limitations dues soit a
I’existence d’obsidiennes de compositions trop proches les unes des autres pour étre
aisément distinguées, soit a I’existence de variations intrinseques de composition le long
d’une coulée (Cann, 1983). Une approche récente consiste a associer, a la datation par
traces de fission, I’analyse géochimique des artefacts et des obsidiennes trouvées dans
les gisements naturels (Bigazziet al., 1992, 1993b ; Bellot-Gurletet al., 1996 ; Dorighel
etal., 1996 ; Poupeauetal., 1996). L’application de 1a datation par TF a la caractérisation

des obsidiennes a été utilisée essentiellement dans le bassin méditerranéen, les Carpathes,
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les Andes et au Japon.

- En Méditerranée, les sources d’obsidienne sont principalement, a 1’Ouest, celles de la

Mer Tyrrhénienne, et a I’Est, celles des iles de la Mer Egée et du Moyen-Orient. En
Méditerranée occidentale, Arias et al. (1986) ont montré que les seules sources
identifiées de matiere premiere sont celles de la Mer Tyrrhénienne, retrouvant ainsi
par les traces de fission ce que les analyses pétrographiques avaient précédemment

suggéré (Camps, 1979, figure 60, p.141).

- En Turquie, les datations par TF menées dans différents laboratoires (Bigazzi et al.,

1997) montrent que la méthode des traces est d¢ja discriminante pour la distinction
des sources les plus importantes d’obsidiennes, si 1’on considere les seuls ages-
plateaux. Ces datations viennent d’ailleurs de suggérer une solution pour un probléme
laiss¢ ouvert jusqu’a présent par les données géochimiques disponibles, qui ne
distinguaient pas certaines obsidiennes anatoliennes de la région de Bingél, en
Anatolie, -celles du groupe géochimique dit “Bingdl-A” d’obsidiennes rencontrées
aenviron 100 km a I’Est, dans I’ensemble volcanique de Nemrud Dag (Renfrewet al.,
1966, 1968 ; Gratuzeetal., 1993), sur le lac Van. En effet, des obsidiennes geologiques
récemment datées, prélevées dans la région de Bingol et celles de Nemrud Dag
présentent des ages-plateaux tres différents : supérieurs a 4,5 Ma a Bingol (Bigazzi
et al., 1995a, b; Bellot-Gurlet et al., 1995), inférieurs a 1 Ma au lac Van (Bigazzi et
al., 1995a, b).

Le Proche-Orient, ou avaient été¢ menées les toutes premiéres études sur la provenance
de I’obsidienne des sites archéologiques des les années 60 (Cann et Renfrew, 1964)
demeure donc une région ou ce type de recherche reste trés actuel, avec une

contribution importante de la datation par traces de fission (Cauvin et al., 1997).

- Les obsidiennes des Carpathes, relativement proches géographiquement des précédentes,

s’en distingueraient cependant, d’apres Bigazziet al. (1990), par leurs caractéristiques
TF (ages, teneurs en uranium), qui permettent par ailleurs de les répartir en deux

groupes discrets.

- En Colombie et en Equateur, I’existence de sites archéologiques cotiers renfermant des
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artefacts d’obsidienne, alors qu’il n’existe aucun volcanisme a proximité, a pose le
probléme de I’origine de la matiére premiere : apport par voie maritime, a partir de
sources connues en Mésoamérique, ou par les vallées andines, a partir des sources de
la sierra (voir Dorighel et al., 1994). Les datations par TF de Miller et Wagner (1981),
Arias et al. (1986), Bigazzi et al. (1992), Dorighel et al. (1994) ont suggéré qu’une



origine andine était envisageable.

Plus récemment, nous avons commencé un travail d’analyse des artefacts en obsi-
dienne de sites archéologiques préhispaniques d’Equateur et de Colombie en combi-
nant datation par traces de fission (Dorigheletal., 1997a) et caractérisation géochimique
par PIXE (Bellot-Gurlet ef al., 1997). Cette approche a permis d’une part de montrer
qu’au moins dix sources d’obsidienne avaient été exploitées dans le passé et d’autre
part d’établir que des échanges d’obsidienne avaient bien eu lieu entre la sierra
¢quatorienne (en particulier a partir de la Sierra de Guamani, dans la Cordillere
orientale, a proximité de Quito) et la cote pacifique (Bellot-Gurlet et al., 1997 ;
Dorighel et al., 1997b).

- Au Japon, dans le district de Kanto, ou des artefacts d’obsidienne sont présents par
milliers dans de nombreux sites archéologiques depuis le Paléolithique supérieur,
Suzuki (1973a) a montré que les obsidiennes des sept régions-sources volcaniques
potentielles étaient, sauf deux (géographiquement proches) différentiables par la
méthode des traces. Il a en outre montré comment la méthode des traces pouvait étre
utilisée pour calibrer la datation par hydratation des artefacts d’obsidienne (voir ci-

dessous).

Datation des artefacts “briilés” d’obsidienne

Le passage au feu d’artefacts d’obsidienne a pour effet de diminuer la longueur
révélable des traces de fission. De tels artefacts, souvent associés a des restes de foyer,
sontéventuellementrepérables par une rubéfaction, un lustre caractéristique et laprésence
de craquelures. Dans un artefact briil¢, les traces de fission présentent fréquemment une
distribution de diametres bimodale (Miller et Wagner, 1981 ; Bigazzi et al., 1990) : une
population de traces courtes correspond a toutes celles qui se sont formées avant le passage
au feu, ou augmentation courte mais brutale de température a fortement altéré leur
structure, alors qu’une seconde population, de tailles supérieures, correspond a celles qui
se sont formées apres ce recuit (figure 6). Dans des artefacts de ce type, il est possible de
dater a la fois 1’age du passage dans un foyer (traces longues), et celui de 1’éruption de
I’obsidienne (traces courtes+traces longues). Lorsque la température lors du chauffage
dépasse environ 500°C, il ne subsiste aucune trace antérieure. L’age TF est alors celui du
chauffage. On doit remarquer qu’un tel chauffage modifiant les propriétés mecaniques

de I’obsidienne, on estime qu’il doit post-dater le faconnage de 1’artefact considéré.
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Datation des obsidiennes par TF et calibration de la datation par hydratation

On sait depuis plus d’un siecle (Bonney, 1877) que 1’obsidienne exposée aux eaux
météoriques s hydrate. La premiére manifestation de ce processus est I’apparition d’une
frange superficielle d’hydratation. Aux stades les plus avances, 1’hydratation affecte
I’obsidienne dans son ensemble, modifie son aspect (avec I’apparition de microcristaux)
et ses propri¢tés physiques. C’est ce qui explique que les obsidiennes de la meilleure
qualité pour la confection d’artefacts soit limitées aux plus récentes.

La couche superficielle hydratée (~ 3-5% d’eau) est repérable en microscopie
optique par transmission par sa différence d’indice de réfraction d’avec 1’obsidienne
saine (<1% d’eau) et par sa biréfringence. Selon I’age, la composition et I’histoire
thermique d’un échantillon, 1’épaisseur de la couche hydratée peut varier de zéro a
plusieurs dizaines de microns, et peut Etre mesurée avec une grande preécision. On admet,
si le processus d’hydratation est controlé par la diffusion de I’eau au travers de la couche
hydratée, que I’épaisseur x (microns) de cette bande d’hydratation croit avec le temps t

selon une relation de la forme :

x =kt ou (5)
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k dépend de la température selon une fonction d’Arrhenius, ou A est le facteur pré-
exponentiel, E I’énergie d’activation de la réaction d’hydratation, R la constante des gaz
parfaits et T la température en Kelvin. De plus, pour une température donnée, la valeur
de k dépend de la composition chimique de I’obsidienne.

L’utilisation de cette équation nécessite donc la connaissance de 1’histoire thermi-
que de chaque échantillon, ¢’est a dire d’une température effective T a utiliser, adaptée
a sa composition chimique, ce qui représente une des difficultés majeures de I’utilisation
de I’équation (5), dont la forme reste encore discutée (voir par ex. Ericson, 1988).

Une autre approche consiste a calibrer le taux de croissance de la couche hydratée,
pour plusieurs niveaux culturels d’un site, ou pour les sites archéologiques d’une région
climatiquement homogene, au moyen de datations indépendantes. De cette fagon, des
datations par hydratation de I’obsidienne seraient réalisables empiriquement, sans
recours a une équation théorique. Les datations indépendantes sont le plus souvent, pour
les sites d’ages <40.000 ans, celles obtenues par le carbone 14. La disponibilité
d’obsidiennes brilées, dans les régions de grande utilisation de cette matiére premicre,
offre une alternative, opérationnelle sur un plus large spectre d’ages, par la datation TF
de I’age de passage au feu.

Ce second type de calibration a été suivi, au Japon, par Suzuki (1973a) pour les sites
archéologiques du district de Kanto. Apres avoir montré qu’il pouvait différencier les
sources geologiques des artefacts en obsidienne de cette région par la méthode des traces
(voir ci-dessus), Suzuki a observé que ces artefacts pouvaient €tre regroupés en cing
familles présentant des taux d’hydratation différents, mais présentant toujours, pour un
niveau culturel donné, un rapport constant entre eux. Ces cinq familles d’obsidiennes
correspondaient a différentes sources géologiques identifi¢es par TF. A partir de quatre
obsidiennes briilées datées par TF, Suzuki a pu établir une série de correspondances entre
I’age d’un artefact, son appartenance a un groupe géochimique et I’épaisseur de sa
couche d’hydratation, entre environ 4.700 ans et 15.000 ans. Les résultats suggerent,
pour un groupe geochimique donn¢, une relation lin€aire entre 1’dge d’un artefact et
I’épaisseur de sa couche superficielle d’hydratation. En utilisant les relations ainsi
obtenues, pour les artefacts d’obsidienne des cinq familles de taux d’hydratation
reconnues, Suzuki a pu dater par hydratation plus de 2.000 artefacts provenant de 152
couches culturelles réparties dans 131 sites archéologiques de la région de Kanto
(Suzuki 1973b).
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L applicabilité des datations par traces de fission a la calibration des datations par
hydratation de 1’obsidienne dépend toutefois de fagon critique des fluctuations tempo-
relles de la température au voisinage de la surface des sols (voir par ex. Stevensonet al.,
1989) et des variations sur le long terme de leur humidité (Friedman ef al., 1994). Un
auteur a méme récemment estimé que la datation par hydratation de 1’obsidienne
pourrait n’étre valable que pour des régions proches de I’Equateur, 1a ou les variations

annuelles de température n’excéderaient pas 2-3°C (Ridings, 1996).

DATATION DES TEPHRAS ET CHRONOSTRATIGRAPHIE

On appelle tephra (du grec tedpa., cendre) I’ensemble des fragments projetés dans
I’atmospheére par une €éruption volcanique. Les tephras sont composés en grande partie
de fines particules, qui peuvent atteindre des altitudes de quelques dizaines de km avant
d’étre, pour certaines d’entre elles, dispersées par les vents jusqu’a éventuellement des
milliers de kilometres de leur point d’émission. Les produits des éruptions les plus
puissantes peuvent ainsi, apres leur chute, constituer des couches plus ou moins épaisses
d’extension régionale importante, pouvant servir a 1’¢tablissement de corrélations
stratigraphiques a grandes distances, particulie¢rement précieuses en régime continental.

Un tephra se compose souvent, pour plus de 90%, de matériel vitreux, paillettes de
verre et ponces, additionnées parfois d’autres matériaux arrachés aux parois de la
cheminée volcanique par la violence de I’éruption. En régle générale, comme pour les
obsidiennes, il n’existerait pas deux tephras dont les esquilles de verre présentent une
composition chimique semblable ; par contre, au sein d’'un méme tephra, I’expérience
a montré que la composition des esquilles de verre est relativement constante. Cette
particularité géochimique est largement utilisée dans les corrélations a distance de séries
stratigraphiques volcano-sédimentaires ; elle constitue 1’une des bases essentielles de la
chronologie relative des sites 8 Hominidés du rift Est-africain (voir par ex. Pickford ef
al., 1991).

Au début des années 80, on pouvait considérer que trois méthodes permettaient la
datation des tephras plio-quaternaires continentaux : le carbone 14, les traces de fission
(sur esquilles de verres ou minéraux, essentiellement zircons, voir Poupeauet al., 1997),

le Potassium-Argon (Naeser ef al., 1981) et sa variante, le 39Ar/*0Ar, auxquelles devait
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rapidement s’ajouter la thermoluminescence (Berger and Huntley, 1983). En 1987, Lo
Belloet al. ont réalisé une percée en montrant que la datation3%Ar/40Ar de monocristaux
de feldspaths par fusion laser permettait un progres considérable dans la précision de la
datation des tephras. Depuis, cette technique de micro-datation a été appliquée avec
succes a divers dépots volcaniques problématiques de différents sites du rift Est-africain
(Deino et Potts, 1990 ; Walter et Aronson, 1993 ; Walter ef al., 1991; Walter, 1994).

La technique de datation grain-par-grain de cristaux de feldspaths par 39Ar/40Ar
apparait actuellement comme la plus performante : d’une part, s’appliquant a des
cristaux individuels, comme la datation par TF des zircons, elle permet de détecter soit
d’éventuelles contaminations par des ¢léments de socle ou provenant d’autres volcanites
(tephras remaniés en surfaces), soit la présence de cristaux au comportement anormal
(voir Walter, 1994) et d’¢liminer leurs effets sur I’age K-Ar ; d’autre part, elle offre la
précision la plus grande, jusque vers +0,2-0,3% lorsque quelques dizaines de grains sont
individuellement datés (voir par ex. Walter et al., 1991 ; Walter 1994). Mais elle est
limitée par la granulométrie des cristaux, qui ne doit pas étre inférieure a 0,3-0,5 mm.
En-deca, il faut travailler par fusion totale sur un plus ou moins grand nombre de grains,
ce qui fait disparaitre I’un des avantages de la méthode.

Naeser et al. (1981) estiment que la contamination ne serait, en général, pas un
probléme avec les esquilles de verre, parce qu’il semble difficile de contaminer un dépot
de cinérite avec une quantité significative de verres plus anciens. La datation par TF des
esquilles apparait donc comme un complément et/ou une alternative viables a la datation
par 39Ar/40Ar sur feldspaths ou par TF sur les zircons, lorsque les phases minérales
requises sont absentes ou de granulométrie trop faible pour étre convenablement

séparées et/ou utilisées.

La datation des esquilles de verre des tephras par TF

La datation des esquilles de verre par TF requiert a priori deux conditions : d’une
part, une granulométrie d’au moins environ 80 microns, d’autre part une forme
relativement massive. Le premier critére est fonction, pour partie, de la distance au point
d’émission, les particules les plus lourdes €tant transportées sur une moindre portée ; le
second est 1i¢ a ’abondance des volatiles dans le magma. Un magma tres riche en
volatiles se traduira par des esquilles de verres tubulaires, en forme de parois de bulles,

voire de ponces, verres tres riches en bulles, alors qu’un magma plus pauvre donnera des
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formes plus compactes.

Dans les tephras ou les esquilles de verre présentent une morphologie convenable
pour la datation par TF (compromis granulométrie/compacité), la technique de datation
adoptée est celle dite des “populations”, dans laquelle traces fossiles et traces induites
sont mesurées dans deux groupes différents de grains (figure 2). Dans les esquilles des
tephras, la méthode conventionnelle de comptage des traces, avec une grille oculaire, est
souvent impraticable, en raison du faible nombre de traces fossiles. On utilise alors une
technique dite par comptage de points (Seward, 1974 ; Naeser et al., 1982).

La plupart du temps, les esquilles de verre des tephras sont hydratées sous 1’action
des eaux metéoriques. Il en résulterait une stabilité amoindrie des traces de fission
fossiles, systématiquement raccourcies (Lakatos et Miller, 1972 ; Naeser ef al., 1980).
La datation par TF de ces tephras nécessite donc toujours une correction de leur age
apparent TF. Les premicres tentatives de datation par ages-plateaux de tephras dont les
esquilles de verre ¢€taient hydratées (Naeser et al., 1980), se sont toutefois révelées
infructueuses. En effet, selon la procédure préconisée par Storzer et Poupeau (1973) ou
traces fossiles et induites sont ramenées a des distributions de tailles identiques par des
recuits thermiques brefs (de une a trois heures, voir Bigazziet al., 1988 ; Dorighel et al.,
1994 ; etc) a des températures progressivement croissantes (figure 2), on n’obtient une
valeur-plateau de I’age que pour des températures supérieures a 200°C. Lorsqu’un
traitement semblable est appliqué a des esquilles hydratées, il en résulte, lors de la
révélation des traces, I’apparition de craquelures et de figures de corrosion en forme de
“canaux” tres larges, plus ou moins anastomosés, affectant une partie importante des
surfaces d’observation, rendant ainsi ces verres impropres a la datation. Naeser ef al.
(1980) en avaient donc conclu a I’inapplicabilité de la datation des verres hydratés par
TF.

L’un d’entre nous (Poupeau, 1982) a cependant montré, sur des aliquotes des verres
hydratés étudiés par Naeser ef al., qu’un traitement thermique prolongé, a température
plusbasse, pouvait circonvenir ce probleme.Ainsi, un traitement thermique suffisamment
long a des températures comprises entre 100°C et 170°C permet de réduire traces fossiles
ettraces induites aux mémes dimensions, sans que larévélation chimique soitaccompagnée
de P’apparition d’artefacts indésirables. Cette technique a été reprise par Westgate
(1989), qui a confirmé qu’un traitement thermique suffisamment long a une température

modérée, inférieure a 200°C, permettait toujours d’obtenir des ages-plateaux. Il

18



recommande des traitements allant de 100°C pendant 90 jours a 150°C pour 15 a 30 jours
(voir aussi Sandhu ef al., 1993).

La datation par TF des esquilles de verre est possible pour tous les tephras dont 1’age
est environ >50.000 ans. Ainsi, le ““Youngest Tuff” de la caldeira de Toba, en Indonésie,
a-t-1l ainsi été daté a 68.000 £ 7.000 ans, résultat concordant avec ceux obtenus par
quatre autres méthodes (K-Ar, 39Ar/40Ar, biostratigraphie et isotopes stables) et de
précision comparable (tableau 1). La datation par TF de tephras plus récents perd
rapidement de son intérét en raison du faible nombre de traces fossiles et par conséquent
de la croissance rapide de ’incertitude sur I’age.

Du c6té des ages anciens, la seule limitation provient de la dévitrification des
esquilles de verre. On a ainsi pu dater par TF un tephra a 65,67 = 1,68 Ma (Westgate,
1989).

Datation des tephras et archéologie

La datation par TF des tephras a partir de leurs esquilles de verre a été, jusqu’a
présent, occasionnellement utilisée pour le calage chrono-stratigraphique de séries
stratigraphiques plio-quaternaires, comme par le groupe de Westgate au Canada (voir
aussi référencesin Wagner et Van den Haute, 1992). Elle n’a été appliquée qu’exception-
nellement dans un contexte directement reli¢ a des sites archéologiques (Hurford, 1974).

L’utilisation jusqu’a présent limitée de la datation par TF des esquilles de verres
volcaniques provenait, pour une bonne part, de la lenteur et de la difficulté d’obtention

des données (Walter, 1989). Cependant, avec la technique des ages-plateaux isothermes

Site Matériel daté Age (Ma) Technique
Ile de Samosir Sanidine 0,073 £0,004  *“°Ar/PAr
Sihurahura Biotite 0,075+0,012 K-Ar
Prapat Sanidine 0,074 £ 0,003 K-Ar
Malaisie Esquilles de verre 0,068 + 0,007 TF
Océan Indien ~ Verre volcanique 0,075 0 /0 - B*

* Agebiostratigraphique et par les isotopes de I'oxygeéne dans les sédiments
de I'Océan Indien

Tableau 1 : Comparaison entre ages isotopiques et biostratigraphiques du
“Youngest Toba Tuft”, Toba, Indonésie, d'aprés Chesner et al. (1991)
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(Poupeau, 1982 ; Westgate, 1989) et I’informatisation de 1’acquisition des données pour
les mesures de diametres de traces (Dorighel et al., 1994), on peut estimer que cette

approche devrait connaitre rapidement un certain essor.

LA DATATION DES VERRES ARCHEOLOGIQUES

Il existe peu d’exemples de datation de verres fabriqués par ’homme, en raison de
leur faible teneur en uranium, généralement de I’ordre de quelques ppm. Ainsi, pour un
verre romain renfermant 3 ppm d’uranium, le comptage de 29 traces fossiles sur une
surface totale de 25 cm? aura exigé 100 heures, pour une précision de seulement £29%
(Wagner et Van den Haute, 1992). Cette précision statistique ne tient par ailleurs pas
compte des erreurs éventuelles d’identification des traces, qui deviennent tres critiques
dans ce cas limite d’un rapport signal/bruit particuliecrement défavorable. Par contre, les
verres fluorescents jaunes-verts dopés a 1’oxyde d’uranium (avec des teneurs en U de
’ordre de quelques %), fabriqués depuis le XVIII®me si¢cle, conviennent trés bien a la
datation par TF (Brillez al., 1964 ; Fleischeret al., 1965). Cette méthode a d’ailleurs d¢ja
¢té utilisée a des fins d’authentification de verres anciens color¢ a 1’uranium (voir
Wagner, 1978). Alternativement, de tels verres ont quelquefois été utilisés, lorsque leur
date de fabrication était connue, pour tenter de déterminer par la méthode des traces de
fission la valeur de la constante de fission spontanée de I’uranium 238 (Wagner ef al.,
1975).

Une autre application potentielle serait la datation des scories métallurgiques
anciennes, a partir de leur phase vitreuse, comme proposé par Scott (1976). On a en effet
observé, dans la phase vitreuse de scories anciennes de plomb et de cuivre, des teneurs
en uranium assez €levées, jusqu’a 20 ppm, distribués de fagon homogene (Elitzschet al.,
1983).

CONCLUSIONS
Lameéthode des traces de fission de I’uranium fournit deux types d’informations sur

les verres naturels et artificiels : un age (celui du verre lui-méme ou, s’il a été réchauffe,
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celui de son dernier refroidissement) et sa teneur en uranium. La datation par TF ne
nécessite qu’une instrumentation légere, aisée a mettre en oeuvre.

Ses domaines d’application concernent, pour les verres naturels, d’une part les
¢tudes d’artefacts en obsidienne : soit pour les ¢tudes de provenance de la maticre
premicere, elle est alors utilisée, comme I’approche géochimique, en tant que méthode
analytique discriminante ; soit pour les artefacts briilés, comme méthode de datation de
ces objets. Dans ce cas, elle peut contribuer a I’établissement d une échelle régionale de
calibration de la datation par hydratation de l’obsidienne. D’autre part, la
tephrochronologie qui, combinée a d’autres méthodes d’analyse chrono-stratigraphiques,
permet a la fois le calage temporel de sites archéologiques et des corrélations
stratigraphiques entre sites parfois trés éloignés les uns des autres.

La méthode des traces est aussi potentiellement applicable aux verres fabriqués,
avec une importante restriction, due a la combinaison d’une teneur en uranium en
genéral faible et d’'une gamme d’ages relativement récents, d’ou un signal “traces” tres
faible En pratique, cette méthode s’appliquera donc en priorité a des études d’authen-

tification de verres colorés par I’inclusion de sels d’uranium.
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