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Datation relative par thermoluminescence Méethode D.A.T.E

L Langouet, Alvaro Roman, Angel Deza, Oscar Brito, Guido Concha, Carmen
Asenjo de Roman

Résumé

En partant de la cinétique du remplissage-vidage du piége du quartz , caractérisé par le pic a 325°C, une méthode de
datation relative par thermo luminescence a été élaborée et expérimentée. Une courbe générale d'étalonnage a été tracée
a I'aide de mobiliers dates provenant de I'ouest et du Sud de la France et du Chili. La présente méthode ne nécessite pas
de mesures dosimétriques ce qui facilite I'expérimentation.

Abstract

A method of relative dating by TL has been elaborated and experimented, from the cinetics of the f illing-empting of the
quarz traps, characterised by the peak at 325 3C . A general calibration curve has been traced with the help of dated
objects from western and southern France and from Chili. The present method does not require dosimetric measures, so
that experimentation is made easier.
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DATATION RELATIVE PAR THERMOLUMINESCENCE

METHODE D.A.T.E

par

LoTc LANGOUETX,Alvaro ROMAN** Angel DEZA*® 0scar BRITO*® ,Guido CONCHA®**
et Carmen ASENJO DE ROMAN®

% Laboratoire d'Archéométrie,Université de Rennes
% Insti_tut de Physique,Université Catholique du Chili , Santiago.
xxx Institut de Sciences Chimiques , Université Catholique du Chili,Santiago

Depuis 1975 , le Laboratoire d'Archéométrie du Département de
Physique Cristalline de 1'Université de Rennes s'est attaché a l'exploration d'une voie ori-
ginale ds datation relative par thermoluminescence . La nouvelle méthode , dénommée D.A.T.E
(Différence des Atténuations Temporslles des Emissions) , nécessits , comme pour la datation
classique par thermoluminsscence , des matériaux chauffés a plus de 500°C et contenant des
minéraux de quartz . Plusieurs mémoires universitaires (1)(2)(3) ; présentés & 1'Université
de Rennes , ont permis d'améliorer la méthode D.A.T.E et d'en avoir fait une méthode de data-
tion trés simple ; plusieurs éguipes de recherche ont adopté , entre autres , l'emplol de
cette méthode pour des datations archéologiques ou pour les expertises de faux . L'une d'en-
tre elles , travaillant 3 Santiago du Chili , a bien voulu contribuer & la premiérs présen-
tation exhaustive des résultats dus & la méthode D.A.T.E.

Une constatation simole.

Pour déterminer la dosa archéologique globale , regue par un
échantillon de céramigqus ou de matériau chauffé , par différentes méthodes , chaque expéri-
mentateur est amené 3 comparer la thermoluminescence naturelle (TLN) et les thermolumines-
cences artificielles (TLA(> ) générées par des irradiations artificielles de @ rads (4) .
Chacun de ces chercheurs a eu l'occasion de constater que les formes des courbes TLN et TLAP
sont différentes dans le domaine des plus faibles températures , c’est 3 dire entre 20°C
gt 400°C . D'une manidre classigue , le test du plateau permet de matérialiser le rapport
des courbes TLN et TLAP (4) ; mais accessoirement , la courbe ainsi obtenue présente une
chute , généralement inutilisée , du cOté des températures les plus faibles.

Les pidges les moins profonds ont pu se vider au cours de l'en-
fouissement archéclogiqus , alors gu'ils n'ont pas eu le temps de le faire entre 1l'irradia-
tion artificielle et le tracé de la courbe expérimentale TLA . Dans le premier cas (TLN},
on a eu un remplissage et un vidage , concurrentiels et simultanés , des pigges tout au long
de 1'enfouissement ; dans le second cas , le vidage est beaucoup moins important et peut
méme devenir sntidrement négligeable pour des piéges d’'assez longue durée de vie 3 la tempé-
rature d'irradiation . La courbe TLN est apparsmment affaiblie par rapport 3 la courbe TLA
pour les températures les plus basses , ce qui correspond 3 la manifsstation des piéges les
moins profonds . La présente méthode D.A.T.E de datation relative repose sur 1'utilisation
de la cinétique de vidage des pi2ges qui intervient lors du stockage archéologique , mais
n'a pas le temps de jouer de réle lors de l'irradiation artificiells.

L'avantage de cette méthode qui respose sur des lois de déclin
et non sur des lois linéaires d'accumuylation résids surtout dans 1'absence d'obligations de
déterminer la dose annuelle par des méthodes dosimétriques ou par des mesures radioactives.
Par contre l'emploi de cette méthode nécsssite un étalonnage effectué avec des matériaux bien
datés , solt par des observations archéologiques pour les périodes historigues , soit par
d'autres méthodss telles que le radiocarbone pour les périodes préhistoriques.
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Le remplissage-vidage d'un piggs.

Pour une céramique immobilisés dans un caontexts archéologique,
ou constamment gardée en un lieu , la dose annuelle 0 est une constants qui conditionne le
remplissage progressif et régulier des piéges ; on admsttra cette linéarité en premier abord.
En 1'absence de vidage , ce remplissags interviendrait ssul et définirait le nombre n. des
pieges occupés au bout d'un temps t :

dn_ = K.D _.dt
r o

ot K st un simple facteur de proportionnalité . Par intégraticn , si les piagses étaient
tous inoccupés 3 1'instant initial (par suite d'un chauffage archéologique , par exemple) ,on
cbtient :
n = K.D .t (1)
r c

Mais les piages ont leur propre cinétique de vidage . En admet-
tant que celle-ci ast régie , 3 la température ds conservation de la céramique , par une pro-
babilité p par unité de temps , la variation dn__ du nombrs de pidges n , & un instant
donné t , durant un laps de temps dt , obéit a Eg relation définissant fveffet concurrentiel
du remplissage st du vidags :

dn_ = - p.n_ + K.,0_.dt (2}
rv rv o

L'intégration de cstte équation différentiells simple , en supposant que tous les piéges
étaient vidss a 1'instant initial , permet de déterminer le nombre de pisges résllement rem-
plis nrv a 1'instant t :
K.D

n = —201 -¢PY (3)
rv p

Le vidage qui se produit durant le remplissage entraine une
diminution du nombre de pidges occupés par rapport a ce qu’'il serait en 1'absancs de vidage ;
au bout d'un temps t , cette diminution qui se traduira par une atténuation ds 1'intensité
des maxima ds thermoluminascencs , surtout dans le domaine des plus basses tsmpératures ,
peut 8tre mesurée par un facteur g{t) , obligatoirement inférisur a 1'unité , ainsi défini :

n

o A S PR
g(t) e 0T (1L-8"7) (4)

Dans les processus monomoléculaires , la probabilité p peut &tre rsliés a3 une durée de vie
moyenne T dans les pidges , pour une tampératurs fixe (5) , d’'ol la formuls :

1 - e-t/%
g(t) =’C—-t——- (5)
En fait , 1'assimilation du processus de vidage & un processus monomoléculaire n'est qu'une
approximation si 1ls matériau est semi-conductsur ; dans ce cas les lois ds vidages sont hy-
psrboliques et plus complexes (6).

Cependant , ce factsur d'atténuation g(t) est toujours inférieur
a l'unité . Si la durée de vie moysnne 2 est courte , ls factsur g(t) est rapidement prati-
quement nul , ce qui aboutit & la disparition de certains pics de thermoluminescence ; c'est
ce gqui se prodult pour les premiers pics des courbes de TLN , Ce facteur g(t) prend les
valeurs particuligres suivantes :

t trés petit g(t)
t grand t > 3T g(t)

1
T/t

R 12

La méthode de datation relative , dénommée D.A.T.E , repose sur
1l'utilisation du factsur g(t) pour des pidges d’'assez longue durée de vie moyenne , permettant
sa mesurs,
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La méthode D.A.T.E

La détermination de la dose annuslle est la partie la plus
délicate d'une datation classique par thermoluminescencs . La présents méthode permet d'évi-
ter cette mesurs qui nécessite des appareillages généralement trés colteux . Cs phénomane
d’'atténuation apparent de la TLN , 1ié au vidage des pizges les moins profonds , a été ex-
ploité a fond . On trouve cetts méme idée dans un travail de P.LAMARQUE (7) qui proposait,
sur un exemple , un mod2ls exponentisl d'atténuation appligué au pic a 325°C du quartz pour
réaliser une datation rslative.

A cause de changsments de structures intsrnes liés au chauffage
imposé 2 chague échantillon , on a voulu utiliser trois séries de trois échantillons chacunes
pour déterminer :

- 1'intensité I, du pic de TLN survenant & la température T1

1
- 1l'intensitsé I2 du pic de TLN survenant & la températurs T2

- 1'intensitéd I! du pic de TLA@ survsnant 3 la température Tl

L
1
- 1'intensité Ié du pic de TLAP survenant 3 la tsmpérature T2

Dans nos expérisnces , on n'utilise qu'une fois chagus échantillon pour la détermination

de l'atténuation et de la dose globale .

En plus de la courbe TLN , on utilise la courbe TLN (» qui est
fournia par un échantillon archéologique soumis 3 une irradiation complémentairs de (» rads .
Sur cstte dernidre courbe , en admettant des lois d’'additivité , on peut déterminer directe-
ment un pseudo-facteur d'’'atténuation :
I I, + I

1
L+ I

g'(t) = (6)

Si on désigne par DA , la dose archéologigue globale regue par
1'échantillon , et par &, le décalags de supralinéarité (8) , on a les relations simples
habituellss :

I2 DA - O DA - A

I
e - - = g(t)———_—-
I i; JaY I e -~ A

N

On en tire facilement 1'exprsssion générale gui est a la base
de la détermination de g{t)

g(t) = ———8 (8] (7)
1+ —(;5—_—&—(1 - g'(t))
La quantitse DA - ﬁ a@st dénommée habituellement DE , daose équivalente , st est déterminable
par la méthode *additive” & partir des courbes TLN , TLN@ et TLN2(>, cette dernidre é&tant
obtenue aprés 1'irradiation artificislle d'un échantillon non chauffé avec une dose com-
plémentaire de 2(3 rads . On détermine sur le méme graphigue la quantité A , en utili-
sant les courbes TLA P obtesnues avec des échantillons chauffés avant 1'irradiation par

une dose de (' rads . Enfin g’'{(t) est mesuré a partir des courbes TLN et TLN > . La
détermination de g(t) résulte d’'un calcul avec la formuls (7).

Utilisation des minéraux de quartz.

Jusqu'’ad présent , on a sffesctué des datations par cstte méthode
sur des céramigues ou matériaux chauffés contenant des grains de quartz . En effst ce minéral
donne sur les courbes de thermoluminescence deux pics , 1'un & 325°C , l’autre & 375°C , entre
autrss . Ils sont souvent trés proches pour des rsmontées thermiques de l'ordre de 20°/sec.

Le pi2ge auquel corraspond ls pic & 325°C a une durés de vie moyenne , estimée généralement
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a3 quelgues milliers d'années 3 la température ambiante ; pgr contre celui qui correspond

au pic & 375°C a une dursée de vie moyenne approximant 4,.I0° ans . Autant dire que le phéno-~
meéne dg vidage n'aftfecte pratiguement pas ce deuxieme piége dans des datations ne dépassant
pas I0 ans . Pour effectuer cette analyses quantitative de l'effet de vidags , on a choisi
ces deux pics du quartz.

La stabilité relative du pidge 1ié au pic 3 375°C expliguse
son utilisation pour la datation habitueslle par thermoluminescence ; il se remplit théorique-
ment proportionnellement au temps . Par contre lg piége 1i& & 325°C a une "fuite” et ne
présente pas la stabilité souhaitée habituellement . Il convient par contre parfaitement pour
la méthode D.A.T.E . Dans notre expérimentation , on compare des courbes de TLN et de TLN P>
aussi le phénoméne d’'extincticn thermique mis en évidence par A.G.WINTLE sur ce pic & 325°C
n'a pas d'influence sur le calcul de gl{t) (3).

Etablissement de la courbe d'étalonnage.

Pour disposer de données d'étalonnage tres différentes , on a
utilisé trois séries distinctes d'échantillons : :

-ung premidre série de céramiques ou brigues datés , provenant de foullles ar-
chéologiques bretonnes , surtout de la période historique , procurés soit par
le Centre Régional Archéologique d'Alet , soit par Messisurs BRIARD et GIOT,
préhistoriens du C.N.R.S & 1'Université de Rennes.,

-une deuxieme séris,constituée de céramiques préhistoriques ,procurée par Mon-
sisur J.GUILAINE . Ces céramiques généralement rstrouvées dans des stratigra-
phies précises étaient indirectement datées par le radiocarbone.

-une troisiéme série de céramiques du Nord du Chili , datées par des données
archéologiques ou par la méthode classigque de thermoluminescence.

Les échantillons de la premiére série ont &té préparés selon la
technique préconisée par ZIMMERMAN (IO) pour les grains fins . Pour chaque &chantillon , douze
disques identiques , d'un diamétre de IO mm,étaient préparés simultanément par sédimentation
lente dans 1’'acétone ., Le montage de mesure de la thermoluminescsnce était un prototype
élaboré par L.LANGOUET et A.ROMAN (1) . La dose artificiells unitaire é&tait obtenue par
une irradiation de 20 minutas & 1'aide d'une source Sr 90 de I2 mCi , &talonnés ; soit une
dose unitaire de 2I00 rads. Certaines déterminations du facteur g(t) ont &été répétées et con-
firmées par R.GONZALES (2).

La deuxiéme série d’'échantillons a &té étudiée sur le montage
mis en service par R.GONZALES (2) 3 1'Université de Rennes , celui-ci étant une reproduction
autorisée de celui monté par G.VALLADAS et R.BROU (11) . Une amélioration de la préparation
des échantillons , obtenue par C.ASENJO DE ROMAN (3) , consists en un traitement 3 chaud avec
de 1'acide chlorhydrique ; la concentration en quartz des échantillons s'en trouve accrue ,et
aussi les émissions de la thermoluminescence . L'irradiation artificielle P était obtenue
avec la méme source radicactive que pour la premi2re sérise.

La troisieme séris a été constituée de grains de quartz extraits
des poteries chiliesnnes . Les mesures ont été effectuéses sur un montage original construit a
1'Université Catholique du Chili 3 SANTIAGO . Les échantillons ont été traités selon la tech-
nique des inclusions (I2) . L'irradiation artificielle a &té obtenus & partir d'une scurcs
Sr 90 de I0 mCi , avec une dose unitaire de 85 rad/min . Les datations D.A.T.E des céramiques
étudiées ont parfoils &6té comparées aux datations par thermoluminescence , obtenues par la mé-
thode classique.

La premiere série ds céramiques , armoricaines , é&tudiées plus
particulidrement par A.ROMAN , n'a pas fait l'objet de la correction de supralinéarité ; mais
lors de vérifications faites par R,GONZALES , il s’'est avéré que cette correction n'é&tait pas
absolument nécessaire sur la plupart des échantillons ., Par contre , avec la deuxiéme série,
venant du Sud de la France , la supralinéarité a été systématiquement étudiée et déterminée ;
des études plus détaillées ont é&té opérées sur des échantillons de cette seconde série de po-
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teries préhistoriques.

Ainsi , dans 1'échantillonnage dss céramiques procurées par Mon-
sieur J.GUILAINE et retrouvées dans 1le8 Sud de la France , une série provenant d'une fouille
stratigraphiques ds l'abri de Font-Juvénal (I3) a fait l'objet d'études fines . Cette série
de Font-Juvénal s'&tals chronologiquement du Néolithigue Moyen au Néolithique Final ; l'en-
sembls de css échantillons retrouvées en fouille présentait en particulier un intérét
pour 1'influsnce de la température de conservation sur la valeur du facteur g(t). En effet,
la durés de vie moyenns T dépend théoriqusement de cette température T selon la loi (5)

T
ol W est la profondeur énergétique du piadge considéré , sa la fréquence des tentatives de
sortie des pi2ges et k la constants de BOLTZMANN , Autant lss études avaient &té initialement
orientées vers des ensemblss provenant de régions , méme de pays , différents , ol lss. tem-
pératures moyennes de conservation auraient été différentes (Sud de la France , Bretagne ,
Chili , Pérou) , autant la séris de FONT-JUVENAL était intéressante pulsgue les conditions
de consasrvation ont été communes pour les échantillons durant au moins 2000 ans.

1 =W/KT
2 5.8

On a ainsi déterminé les valeurs de g(t) , selon la formulaticn
(7) , pour sept échantillons prélevés dans lgs couches successives 11,10,6,5,3 et C2b ds
1'Abri de FONT-JUVENAL (I3) . Ces multiples déterminations ont permis de tracer une courbs
partielle d'étalonnage (Cf graphique) . Seul , 1l'échantillon "f" , daté stratigraphiquement
d'entre 2850 et 2540 8C , est manifestement hors de la courbs monotone réguliére qui peut
passer par tous les autres points . Cet écart permet de se rendre ccmpts de 1'incertitude
sur la mesure de g(t) . En effet pour ramener ce point aberrant sur la courbe tracé en poin-

tillé , il faut admettre une erreur relative de 7 % environ , pour cetts période.

Sur quatre des échantillons chiliens , des datations par ther-
moluminescence , basées sur lss méthodes du plateau ou additive , ont confirmé accessoire-
ment lss données archéclogiques st cnt donc contribué a caler les valeurs de g{t) trouvéss
par ailleurs avec la méthode 0.A.T.E. Pour déterminer la dose annuells , indispensable dans
la datation classique par thermoluminescence , las concentrations des traces radiocactives
de U,Th st K , présents dans 1l'argile et le sol envirocnnant les céramiques , ont é&té déter-
minéss dans le Département d'Analyse par Activation Neutronique du Réactsur Nucléaire de
"LA REINA" & SANTIAGO . La contribution de chacun des éléments 3 la dose annuells a &té
calculée en utilisant le mode préconisé par M.J.AITKEN (4) ., On a ainsi obtenu les valeurs
sulvantes :

g(t) Datation TL Datation
Age moyen Archéologigue
IFUC-2 0,93 1000 I0CC-II0
IFUC-3 0,393 II40 I075-II50
IFUC-5 d,385 770 800-8C0
IFUC Q,77 2780 2800

On a vainement rscherché & distingusr 1l'influsnce de la tempéra-
ture de conservation T & travers les origines des céramiques utilisées dans cet étalonnage.
A présent , avec la précision atteinte , aucun effet de cette température n’a pu 8tre mis
en évidencs. Aussi , & partir de toutss lss mesures effectuéss tant en France qu'au Chili
une courbe d'étalonnage de la méthode D.A.T.E a pu 8tre établis (Cf courbe) . La deuxiems
série étant initialement datée par le radiccarbone , les dates BP ont été conservées pour
1'établir . Il en découle que toute utilisation ultérieure de cette courbe d'étalonnage débou-
che sur des dates BP , falsant donc abstraction de toute calibration. Ainsi cstta courbe
fournit des dates plus facilement comparables aux datations radiocarbone non calibréss.

Conclusions.

En tenant compta de la calibration , ramenant 1l'échelle du
temps BP 3 1'échells du temps réel , on a calculé une valsur relativement précise de la
durée de vis moyenne 7 , pour le pic 3 325°C du quartz : 4500 ans.
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La courbe d'étalonnage présentée ici , soit g{t) en fonction du
temps BP , a un caractérs général , on peut méme dire universel , dans les limites actuelles
de la précision atteinte & ce jour . Cette courbe a déja été utilisée pour la datation de
céramiques , historiques et préhistoriques , frangaises ou étrangéres .

La méthode D.A.T.E repose sur un processus cristallin , interne
au quartz ; slle est simple & mettre en ocsuvre puisqus elle ne nécessite pas de mesures de
la dose annuelle , partie la plus délicate de la datation classique par thermoluminescencs.
Elle constitue aussi une nouvelle méthode d'identification des faux . En effet , méme si
on a fait subir une irradiation artificielle frauduleuse 3 une production céramique récente
en vue de tromper les experts , le processus de vidage-remplissage du pic & 325°C n'a pu
étre falsifié et reste un tasst complémentaire de la détection des faux.

Cette simplicité d'utilisation et ce mise en oeuvre a une
contrspartie : celle d'une datation relative se référant indirectement & d'autres datations.
On ne peut en effet utiliser la courbe d'étalonnage que si elle a pu étre construite pour la
période intéressante . L'extrypolation de cette courbe d'étalonnage selon la loi mathémati-
gue établie plus avant , tout en restant possible , reste limitée.

Le Laboratoire d'Archéométrie de 1'Université de Renngs a
exploré cetts voie de datation relative et continuera avec 1'idée d'utiliser cette techniquse

-

a4 des problémes de datations en série combinées & des déterminations archéomagnétiques.
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