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Introduction générale

Depuis la découverte, en 1967, de I'anomalie génétagie enregistrée par la lave de
Laschamp (Chaine des Puys, Massif Central), l&&é&hl phénomeéne, qui s'est traduit par un
affaiblissement important de lintensité du chamagneétique terrestre et un renversement
partiel de sa direction il y a environ 40000 angté& confirmée par d’autres investigations
dans la méme province volcanique, a Olby, a Louénadet a Royat, mais aussi a plus
grande échelle, de I'lslande a la Californie. Léaif principal de ma thése était de fournir de
nouvelles datations de coulées volcaniques de #@néhdes Puys situées chronologiquement
au voisinage de la « période de Laschamp », drautilles méthodes de la luminescence. Ces
méthodes reposent sur la propriété de certainsraniréquartz et feldspaths) a se comporter
comme des dosimétres naturels. La mesure et laratdin de leur signal de luminescence a
'aide de sources radioactives de laboratoire csetht & évaluer la dose accumulée par
I’échantillon (ou paléodose). L'estimation de cegmaetre et celle du débit de dose auquel les
minéraux ont été soumis permettent de calculeengps écoulé depuis la remise a zéro du
signal, qui intervient lorsque les minéraux sontt¢g® a haute température (>450°C), par
exemple au cours de la mise en place d’'une coul®amnique.

Les échantillons étudiés dans ma thése sont demesdd chauffés sous coulée
provenant des secteurs de Volvic, de Royat, dezalaet d’Aydat. Il est apparu rapidement
qgue les grains de quartz exploités se caractémispi@ des signaux de luminescence qui
étaient, a la fois, irréguliers pour un échantilttomné et variables selon les échantillons. Pour
tenir compte de cette variabilité et apprécier daérence interne des résultats, nous nous
sommes donc attachés a utiliser plusieurs approekx@&rimentales pour estimer les
paléodoses des grains de quartz : protocoles dgsotds multiples appliqués a la
thermoluminescence (TL) bleue ou rouge ; protoded’aliquote unique pour exploiter soit
le signal TL, soit le signal de luminescence stéeubptiquement (OSL). Dans le méme
temps, nous avons effectué des expériences «emglawe sur des échantillons
expérimentaux, dont I'objectif était de mesureidpsdes différents protocoles utilisés, des
paléodoses connues, appliquées au laboratoirec@#sdles méthodologiques ont aussi été
réalisés sur des échantillons chauffés sous delesowd’age connu pour apprécier la
pertinence et la fiabilité de notre démarche expénitale.

Apres une présentation générale de I'évéenementadenamp et des objectifs de ma
these (chapitre 1), je décrirai les phénomenesadentinescence (chapitre 2) ; je discuterai
ensuite les méthodes disponibles pour estimerlé@dase (chapitre 3) et la dose d’irradiation
annuelle (chapitre 4) recue par les minéraux, udetaillerai celles que j'ai retenues pour

ma thése. Les deux chapitres suivants sont corssacta présentation et a I'analyse des



Introduction générale

résultats que j'ai obtenus sur les sites liés a&hamp (chapitre 5) et a la description des
investigations méthodologiques que ces résultatsuscitées (chapitre 6). Pour terminer, je
ferai la synthése des résultats déduits des mé&hideléa luminescence et je les confronterai
aux autres données chronologiques disponiblesdnarb4, K-Ar) pour tester la cohérence de

I'ensemble des datations et envisager les recheleatreprendre dans I'avenir.
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CHAPITRE 1 :
CONTEXTE GENERAL ET OBJECTIFS






Chapitre 1 : Contexte général et objectifs

1.1 L’événement de Laschamp et la Chaine des Puys

1.1.1 Le phénomene

Le champ magnétique de la Terre, qui est produilgsadéplacements de son noyau
externe, est assimilable, en premiére approximadiaelui que créerait un dipble magnétique
placé a l'intérieur du globe. Il ne cesse de vaeintensité et en direction au cours du temps
et, quand le pdéle nord devient le pble sud de mamarable, on parle d’'inversion du champ
magneétique terrestre. La derniére inversion s’ebe@ée il y a 780 000 ans environ. Nous
sommes depuis dans une période magnétique positivanormale) appelée « période de
Bruhnes ».

Durant une période magnétique comme celle de Bayrdes inversions du champ de
faible durée (de l'ordre de quelques milliers d'@es) sont observées. Elles sont appelées
excursions et sont, de méme que pour les inversamseciées a un affaiblissement important
de l'intensité du champ. La premiere excursion dula période actuelle a été découverte en
1967 par Bonhommet et Babkine, dans les couléesnimjues de la Chaine des Puys (Massif
Central, France) a Laschamp et a Olby (Figure 1.43. premiéres datations entreprises par
Bonhommet et Zahringer (1969) donnérent un age dsreptre 8 et 20 ka (kiloannées) pour
cet événement. L'age le plus faible correspondaies analyses pafC réalisées sur des
troncs bridlés découverts dans une unité trachytguierecouvrait les scories du Puy de
Laschamp, tandis que I'age le plus élevé se rappatdes mesures par la méthode K-Ar
(Potassium-Argon) effectuées sur des échantillenkade de Laschamp et Olby. Des études
ultérieures réalisées par diverses techniques emiuit a des ages significativement plus
élevés, compris entre 35 et 45 ka. Citons par elelap mesures de thermoluminescence sur
des quartz extraits d’'une enclave granitique depldée de Laschamp (Gillot et al., 1978) et
sur des galets de quartz chauffés par la coulélbbyg’@alladas et Gillot, 1978) qui ont donné
respectivement des ages moyens de 34,6 + 4,0 48,@t+ 3,0 ka. Les travaux de Hall et
York (1978) par K-Ar ef®Ar/**Ar ont, quant & eux, conduit & un Age moyen de 424 ka
et ceux de Condomines (1978) par U-Th a un age mdge39,0 £ 6,0 ka. Plus récemment,
Guillou et al (2004) ont déterminé un age de 40,428 ka pour cet événement

géomagnétique, en combinant des mesures K-Ar &l Ar.

-13 -
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Légende —

failles

- cones
- volcanoclastites

volcanisme ancien
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sédiments
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[ eau ;
- coulées R \\< }‘

Figure 1.1 : Carte géologique de la Chaine des Puys (d'apre8@&lvin et E. Langlois). Les points bleus
correspondent a des secteurs ou ont été obsereSeambmalies magnétiques et les points magentaeni®urs
étudiés dans ce travail.
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Chapitre 1 : Contexte général et objectifs

D’autres directions anormales par rapport a cetlesI’époque actuelle ont été
observées dans le méme secteur volcanique, suoulgec de Louchadiere (Bonhommet,
1972 ; Roperch et al., 1988 ; Chauvin et al., 198@)si que sur un sédiment cuit par la
coulée de Royat (Barbetti et Clude, 1979). Destidais de ces sites par TL (Huxtable et al.,
1978 ; Guérin, 1983) et par la méthode K-Ar (Chausi al., 1989) ont conduit a des ages
compris dans l'intervalle 35-45 ka, période de &8gment de Laschamp.

A T'heure actuelle, ce phénomeéne magnétique reste ammpris. Bien que Heller
(1980) et Heller et Petersen (1982) aient suggar@adssibilité d’'un mécanisme d’auto-
inversion, basé sur des propriétés magnétiquesnératogiquepropres aux roches étudiées,
I'origine géomagnétique de I'événement ne parak gavoir étre remise en cause. Par
ailleurs, les barres d’erreur affectant les datetieffectuées sur les quatre sites ne permettent
pas d’établir clairement la succession temporells doulées, ni de définir la durée de
I'événement.

Kristjansson et Gudmundsson (1980) ont égalem@moréé des directions anormales
du champ magnétique terrestre dans des affleurengdentave basaltique de la péninsule de
Reykjanes (sud-ouest de I'lslande). Cet événementnmé « excursion de Skalamaelifell »
fut confirmé par Marshall et al. (1988) et Leviatt (1990) qui observérent par ailleurs que
ces coulées avaient enregistré de faibles paléwités du champ magnétique terrestre. Une
datation par K-Ar par Levi et al. (1990) attribua dge moyen de 42,9 + 7,8 ka a cette
excursion, valeur compatible avec les donnéesaeursion de Laschamp. Des directions
anormales, datées d’environ 40 ka, ont aussi étégmtrées dans les sédiments de
I'’Atlantique Nord (Laj et al., 2000). Une étude gise de ces carottes sédimentaires a permis
a ces auteurs d’estimer la durée du phénoméneadts)(Laj et al., 2000).

Quant a l'excursion du Mono Lake enregistrée daes dédiments lacustres
(Californie) et marins (Océans Atlantique et Arag), sa corrélation possible avec
I'événement de Laschamp fait encore I'objet de rowarses. Les données chronologiques
associées sont en effet discordantes, certainaralgguant cette anomalie magnétique autour
de 32-34 ka (Benson et al., 2003 ; Laj et al., 208G&utres autour de 40 ka (Kent et al.,
2002).

1.1.2 Présentation de la chronologie existante

La Chaine des Puys est constituée d’'une centagufides volcaniques alignés selon
un axe Nord-Sud, du gour de Tazenat, au nord, gudpuMontenard, au sud, et présentant

une grande variété de structures. Celles-ci peldteatclassées en trois types principaux : les
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cbnes stromboliens formés de scories et accompagméoulées de lave plus ou moins
longues, les démes constitués par I'accumulationptace de lave visqueuse et, enfin, les
maars, crateres d’explosion produits lors de laagatre du magma tres chaud avec une nappe
d'eau souterraine.

La Chaine des Puys représente le plus jeune ensewoldanique de la France
métropolitaine. Son activitt commencga il y a envi200 ka, en bordure occidentale de
Limagne avec quelques maars basaltiques tels duiedeeLadoux (au sud de Riom). Elle se
déplaca sur le plateau des Domes vers 70 ka, aveaugmentation de la fréequence des
éruptions et une évolution de la nature de la lapg, subit un début de différentiation
(évolution de la chimie et de la minéralogie) daran long séjour dans des réservoirs
intermédiaires. Cette différentiation se poursuiritdonna naissance, entre 45 et 30 ka
environ, a une série de volcans stromboliens, akement trachy-andésitiques, qui
contribuérent a donner a la Chaine son architecttmérale. C’est durant cette période que se
produisit 'événement de Laschamp. Aprés une longhese de repos, presque complet, les
eruptions se sont succédeées a partir de 15 kaoenyusqu'a leurs dernieres manifestations,

révélées par la présence de cendres dans I'étaRgrdg datées d’environ 4,4 + 0,4 ka.

Outre les sites de Laschamp, Olby, LouchadiéreogaR de nombreuses coulées de la
Chaine des Puys présentent des ages compris énéies58 ka, comme le montre le tableau
1.1. Cest le cas, entre autres, des sites de BlaReschadoires, Combegrasse, Gonnard,
Randanne, Roche Merle, Salomon et de La Toupe.gQegluns ont fait I'objet d'études
paléomagnétiques (Guérin, 1983). Hormis quelquésdmwents étudiés par les méthodes du
K-Ar ou des déseéquilibres de la famille de I'Uramiua plupart des ages ont été obtenus sur
ces coulées il y a plus de 20 ans par thermolurcéme® et demanderaient d’étre affinés en
tenant compte des avancées techniques récenteminSede ces sites pourraient donc
constituer d’éventuels candidats a une « étiquestechamp » et mériteraient des études
chronologiques et paléomagnétiques plus approfendiear ailleurs, de nouveaux
affleurements ont été déecouverts récemment lorsral@ux d’aménagements routiers ou
répertoriés dans le cadre de la réédition de lte caricanologique de la Chaine des Puys

(2004) par exemple, ce qui offre un champ d’étunjgartant.

-16 -



Chapitre 1 : Contexte général et objectifs

Volcan Site Age (en ka) Méthodes Bibliographie Paténagnétisme
inconnu Coulée d'Olby 38+5 TLF, TL, U, K 1,23, v
inconnu Coulée de Blanzat 37,8+7,6 TLF 1

inconnu Peschadoires 40+ 4 TLF, U 1,10 v
inconnu Chanonat 61+8 TLF 1 v
inconnu Ceyssat Champ de 34,2+7,0 TLF 1

Balmet (?) St Pierre le Chastel 36,0 £4,7 U 10

Barme Les Bramauds 21,6+7,0 TLF 1 v
Beaunit Maar 54 +7 TL 8

Charmont 29,9+52 TLF 1 v
Combegrasse Coulée 38,9+7,0 TLF 1 v
Gonnard 44 + 10 TLF 1

Gouttes (?) Les Fontétes 36,4 +6,2 TLF 1

Grave Noire Beaumont 60+6 TLF, TL,A/R 1,4 v
Gravenoire d'Orcival Chéateau de Cordes 50+5 TL, R 9

Grosmanaux Roche Merle 46,1 +£8,0 TLF 1 v
La Rodde Cimetiére d’Aydat 27,1+6,2 TLF 1

Laschamp 44 +5 TLF, TL, A, K 1,5,6 v
Lemptégy 1 30+4 TL, TLF 1,8 v
Lemptégy 2 29,6 +6,0 TLF 1 v
Louchadiére 38+5 K, TLF 1,5 v
Manzat 51+15 TLF 1

Mercoeur Theix 60+9 TLF 1 v
Mercoeur (?) Vallée de I'Auzon 54,4 +£8,0 TLF 1 v
Monchier Chez Pierre 63,7+9,0 TLF 1 v
Montgy Randanne 44 +7 TLF 1 v
Paugnat Moulet-Marcenat 30,5+7,0 TLF 1 v
Petit Puy de Déme Vallée de Royat 42 +5 TLF, TL 81, v
Petit Sarcouy Bois de la Rigaude 31,5+5,0 TLF 1

Pourcharet (?) 37+6 TLF 1

Salomon Fontaine du loup 43+7 TLF 1

Suquet Genestoux Carriére 44 + 12 TLF 1 v
Tartaret Murols ; Les Granges 27,8+6,0 TLF 1

Tazenat Maar > 30 TL, P 7,9

Toupe Carriére 455+ 7,0 TLF 1

Tableau 1.1: Datations effectuées avant 2003, dans la gammeedda0-60 ka. (Extrait de la carte

volcanologique de la Chaine des Puys)

Légende :

Méthodes A : argon-argon, C : radiocarbone, K : potassitargon, T : téphrostratigraphie, P : palynologie,
R : résonance paramagnétique électronique, TLF : st feldspaths, TL: TL sur divers minéraux, U :

déséquililbres U-Th

Paléomagnétisme v": mesures paléomagnétiques déja réalisées
Bibliographie (simplifiée) 1 : Guérin, 1983 ; 2 : Condomines, 1978 ; 3 vi@iné et al., 1986 ; 4 : Goér et al.,

1993 ; 5: Chauvin et al., 1989 ; 6 : Hall et YodQ78 ; 7 : Pilleyre, 1991 ; 8 : équipe TL, LPC, iUnBlaise
Pascal, Clermont ; 9 : Juvigné et Stach-Czerni®@8.; 10 : Condomines et al., 1982

1.2 Objectifs du projet

L'objectif initial de ce travail est de proposermuvelles datations pour des coulées
volcaniques de la Chaine des Puys situées chragakagent au voisinage de la « période de
Laschamp », en utilisant les méthodes de la lurneres déja disponibles et en les adaptant a
la spécificité du probleme posé. Ces datations miteaterme, permettre de mieux cerner la
cinétique de I'événement de Laschamp, elles doigatassociées a des mesures — déja faites

ou a faire — de paléomagnétisme sur ces mémesesoulé
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1.2.1 Apports chronologiques attendus

Si la Chaine des Puys fournit une opportunité exmepelle pour réaliser des études
de I'évolution de la direction et de l'intensité dhamp magnétique terrestre sur plusieurs
millénaires, celles-ci doivent s’intégrer dans uadre chronologique bien établi. C'est
pourquoi les équipes de datation par luminescenceRL (Didier Miallier, Thierry Pilleyre
et Serge Sanzelle) et du LSCE (Norbert Mercier @ehk Valladas), équipes d’accueil pour
mes travaux de doctorat, ont mis en commun leugréences pour améliorer cette
chronologie.

Par ailleurs, dées le début de cette étude, deuresaldboratoires se sont intéresses a
cette thématique. Jean-Pierre Valet, de I'InstiiPhysique du Globe de Paris (IPGP, Equipe
de Paléomagnétisme, UMR 7154 CNRS, Université Rél)ssouhaitait en effet acquérir de
nouvelles données paléomagnétiques sur des affiemts compris dans la période 10-60 ka,
tandis que Gilles Guérin et Jean-Claude Lefevrel aloratoire de Géochronologie Multi-
Techniques (LGMT, Université Paris-Sud - IPGP, URRRS 8148 IDES), se proposaient
de réaliser respectivement des datations par ldeBLplagioclases présents dans la lave et par
la méthode K-Ar.

Dans le cadre de ce travail, nous nous somme®§#&s aux coupes géologiques qui
présentaient un niveau de sédiment cuit par ddéesuolcaniques, dans la gamme d’'age 30-
50 ka: notre objectif était de dater ces sédimaisappliquant les méthodes de la
luminescence aux grains de quartz qu’ils recelaiee$ secteurs retenus sont énumerés ci-
dessous :

1) Trois affleurements dans le secteur de Voluic,u81 ensemble de coulées d’origine
inconnue mais supposées pénécontemporaines (Figliseont ainsi fait I'objet d’analyses,
'un situé au lieu-dit « les Riaumes » (communeVaeic) et deux au lieu-dit « le Fraisse »
(commune de Malauzat). Comme une datation prélim@nzar la TL appliquée aux grains de
quartz chauffés du « Fraisse » (Bassinet et ab3R@vait donné un age de 40 ka environ se
trouvant au cceur de la période Laschamp, nous #muisa poursuivre I'étude de cet
ensemble de coulées.

2) Des anomalies magnétiques ayant été enregistirBeyat, ou plusieurs coulées se
superposent, nous avons étudié deux échantillonsotecuit dans le but de préciser la

chronologie des éruptions.
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3) Un age de 37,8 £ 3,8 ka avait été obtenu a Blapar Guérin (1983) par la TL des
plagioclases de la lave. Afin de compléter I'étutte ce secteur, nous avons prélevé deux
échantillons de sol cuit sous des coulées dissntten sur une coupe révelée a I'occasion de
travaux de voirie, l'autre sur un affleurement déeart recemment.

4) Dans le secteur d’Aydat, nous nous sommes Bgésea un niveau de retombées
volcaniques présent sous la coulée du puy de Cheyraa bord du Lac d’Aydat, datée
d’environ 30 ka par Guérin (1983). Nous avons éyald prélevé deux échantillons de

retombées a caractéere phréatomagmatique sur upe poes du cimetiére de cette commune.

1.2.2 Apports méthodologiques attendus

Les méthodes de datation par la luminescence éddisdans ce travail sont la
thermoluminescence (TL) et la luminescence stimaf@&uement (OSL). Elles reposent sur
la propriété de certains minéraux tels que lestguarfeldspaths de se comporter comme des
dosimetres : le signal de luminescence est en affet fonction croissante de la dose de
rayonnement accumulée ou paléodose, qui est fondtidemps. La mesure de ce paramétre
au laboratoire et la détermination,situ et au laboratoire, du débit de dose (ou dose dehue
auquel les échantillons ont été soumis permettent die calculer le temps écoulé depuis la
remise a zéro du signal de luminescence, laqualévient par exemple lorsque le minéral
est porté a haute température (>450°C). Dans leeaice travail, ce chauffage correspond a
la mise en place de la coulée volcanique.

Les datations sont réalisées sur des grains dézcetagles galets quartzeux extraits de
sédiments cuits sous des coulées de la Chaineuyss Ges minéraux émettent des signaux
de luminescence dont le comportement est souveguiier et difficile a convertir en dose
d’irradiation équivalente. Nous nous sommes donachés a déterminer, par différentes
méthodes, la paléodose, afin de définir le prowmagli paraissait le plus fiable et qui
permettait d’obtenir les résultats les plus jugigr les échantillons étudiés. Les émissions de
TL des quartz ont ainsi été mesurées indépendanuaestdeux gammes de longueur d’onde
(rouge et bleu) et en utilisant deux protocolegdéints : 1) celui des « aliquotes multiples »
ou la paléodose est déterminée en comparant ldeale croissance TL=f(dose naturelle +
dose artificielle) a la courbe régénérée TL=f(domtificielle), obtenue a partir de
I’échantillon chauffé et irradié au laboratoire);c2lui de « I'aliquote unique » qui consiste a
mesurer le signal naturel d’'une seule fraction 'dehhntillon et & le comparer a ceux
régénéres par des doses croissantes, au courslds syccessifs. Les signaux d'OSL de ces

minéraux ont par ailleurs été mesurées avec le potdéade I'aliquote unique. Certaines de ces
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méthodes avaient été utilisées avec succes paqiepes d'accueil (LPC et LSCE), d’autres
étaient décrites dans la littérature mais n’avapast encore été testées sur les quartz chauffés
de la zone volcanique d’intérét. A terme, le bigggméral de ces intercomparaisons permettra
de conclure sur les possibilités et les limitedaleatation par luminescence appliquée aux
coulées volcaniques anciennes, notamment dansrizdpécorrespondant a I'événement de

Laschamp.
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Chapitre 2 : Les phénomenes de luminescence eajpglication a la datation

2.1 Les phénoménes de luminescence

2.1.1 Origine de la luminescence

Certaines substances préalablement irradiées qrofaieté d’émettre de la lumiere
lorsqu’elles sont soumises a une stimulation thgmeniou lumineuse. Dans le premier cas, le
phénomeéne est nommé thermoluminescence (TL) ets dmrsecond cas, luminescence
stimulée optiquement (OSL, acronyme de la tradoctamglaise « optically stimulated
luminescence »). L’intensité du signal lumineux esk fonction croissante de la dose
d’irradiation regue.

Le phénomene de luminescence a été observé poumpsaux naturels, mais
également pour des matériaux synthétiques commiudeure de lithium (LiF). Il est
usuellement expliqué a l'aide d'un diagramme delémui représente les niveaux d'énergie
possibles des électrons dans un cristal. Le sch@Fésente trois bandes qui sont, par ordre
croissant d'énergie :

- la bande de valence (BV) dans laquelle les élestsont liés aux atomes,
- la bande interdite (Bl), zone intermédiaire ou &sctrons, dans un cristal
parfait, ne séjournent pas,

— la bande de conduction (BC) dans laquelle les@estse déplacent librement.

En réalité, les cristaux contiennent toujours emim@ €levé des défauts, qu'il s'agisse
d'imperfections physiques telles que des lacunesnigies ou des dislocations, ou
d'imperfections chimiques telles que la présenicepdretés, c'est-a-dire d'atomes étrangers
au réseau cristallin. Ces défauts sont a l'origitee la présence de niveaux d'énergie
métastables, localisés dans la bande interditact@aisés par leur énergie d’activation E qui

correspond a la différence d’énergie entre la baledeonduction et ce niveau.

L’exposition du matériau a des rayonnements iomssanpour effet la création de
porteurs de charges libres (trous et électronsgeptibles d'étre piégés dans les défauts
cristallins (Figure 2.1). Dans ce qui suit, nousnsidererons par convention que la
luminescence est liée au piégeage des électrons, unaraisonnement semblable pourrait
s'appliqguer en considérant les trous. Lors d’'urimwdation thermique ou optique, les
électrons piégés dans des sites métastables lséréidiet peuvent se recombiner avec un trou.
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Ce dernier est décrit comme un « centre de recaiduin ». Si la recombinaison se produit

au niveau d'un centre «luminogéne » (CL), I'érerde I'électron est dissipée sous forme

d’'un photon : c’est le phénomeéne de la luminesceDeas les autres cas de recombinaison,

I'énergie de I'électron est dissipée sous formecHdaleur (phonon) au niveau de centres

appelés « inhibiteurs », « quencher » ou « killer »

BC

électror

Bl

CL

BV
irradiation

trou

a)

BC

Bl

—O0O—ocL

BV

b)

Figure 2.1: Schéma de bandes montrant: a) la création de ggwmidibres due a l'irradiation et b) leur
piégeage dans des défauts cristallins (P : piede; €&ntre luminogéne, E : profondeur du piege).

Différents processus de recombinaison sont envaddge impliquant par exemple le

passage de I'électron par la bande de conductigaré-2.2.a) selon le modele de Schon-

Klasens (Schon, 1942 ; Klasens, 1946) ou bien pariveau intermédiaire (NI) localisé dans
la bande interdite (Figure 2.2.b) selon le model@dhiunlich-Scharmann (1964).

BC
—e@—p
Bl
luminescence AV, cL
BV

a)

BC

.

Bl

luminescence
CL

BV

b)

Figure 2.2 : Processus de recombinaison électron-trou selomdeléle de Schén-Klasens (a) et de Braunlich-

Scharmann (b).
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2.1.2 Signaux de luminescence et modeles associés

2.1.2.1 Thermoluminescence

2.1.2.1.1 Lessignaux de TL

Une courbe de TL (Figure 2.3), enregistrée au cdunse élévation de température a
vitesse constante, présente des pics se recoypadigilement et correspondant au vidage des
divers types de pieges présents dans le cristas &l température d’apparition du pic est
élevée, plus la profondeur du piege est granderemetd’énergie d’activation. La température
d’apparition des pics varie aussi en fonction deitesse de chauffe utilisée. L'aire comprise
sous le pic est une fonction croissante du nomberg@idges occupés avant la stimulation
thermique : elle est donc fonction de la dose afiation recue. La longueur d’onde de la

lumiére TL émise est, quant a elle, une caraciguistdu centre de recombinaison.

30000

25000

20000

15000

TL (u.a)

10000

5000

100 200 300 400

Température (C)

Figure 2.3: Courbe de thermoluminescence d’'un échantillorgdartz enregistrée au cours d’'une montée en
température a 5°C/s (filtre rouge Schott RG610).
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2.1.2.1.2 Modeéles

Dans le paragraphe suivant sont présentés queiqadsles établis pour décrire les

cinétiques de vidage des piéges a électrons.

a) Modéle le plus simple

Le modele le plus simple podgécrire les variations de l'intensité de la TL endtion
du temps+.(t) comporte deux niveaux d'énergie, a savoir @geia électron et un centre de
recombinaison. Si la concentration en électronggséest notée n(t) et celle en centres de
recombinaison, m(t) :
n(t) = m(t) (2.1)

afin de respecter la neutralité du cristal.

L'intensité de la TL+ (t) émise au cours du chauffage est proportionrall¢aux de
recombinaison. Si I'on suppose que toutes les reic@misons sont radiatives;, (t) est donc

donnée par :
l; (t) =—dm/ dt=-dr/ di (2.2)

Notons par ailleurs que la probabilkéde libération par unité de temps d’un électron
pieégé dans un niveau d’énergie métastable obaistatistique de Maxwell-Boltzmann :
A =sexp-E/KT) (2.3)
avec: k : constante de Boltzmann (en e¥.K
s : facteur de fréquence du piége a électronten s
E : énergie d'activation thermique du piége at@aden eV)

T : température a laquelle est porté le cristalqg

La durée moyenne de vied'un électron dans un piége est donnée par :

r=st.exp(E/kT)=A"" (2.4)

Des hypothéses supplémentaires sont nécessainesdafbtenir une expression

analytique de I'intensité de la TL en fonction de¢dmpératurer] (T).
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i) Cinétigue du premier ordre (Randall et Wilkins, 3P4

Dans le modéle de Randall et Wilkins, la probabitie repiégeage d’'un électron au
cours du chauffage est supposée négligeable. hsittede la TL 4.(t) est donc égale a la
probabilité¢ A de libération des électrons par unité de tempsir(pme température fixe)
multipliée par le nombre d’électrons piégés, d'ou :

l;, (t) =-dn/dt= nsexpt E/KT) (2.5)

En considérant une élévation de température a seiteonstante3 depuis la

température initiale g en intégrant de t=0 a t et en notaptan concentration en électrons

piégés a t=0, la résolution de cette équation mifféelle conduit a I'expression suivante :

n(T) = rb.exp{— (s/,B)]' expt E/kT)d7} (2.6)
To
L'intensité de la TL4_(T) est alors donnée par :
I;.(T)=n,.sexpt E/kT).exr{— (s i expft E /kT)d} (2.7)
To
La résolution de I'équation €/dT=0 conduit a la relation suivante:
k% =§.exp(—E /KT ) 2.8)

ou Ty, correspond a la température du maximum d’émissiopic de TL.

Cette expression montre que, pour une cinétiquerdmier ordre, 1}, dépend de la
vitesse de chauffag@, mais est indépendante de la dose d'irradiation. dies de TL qui

obéissent & cette cinétique présentent une dissgnpér rapport au maximum d’émission.

i) Cinétique du second ordre (Garlick et Gibson, 1948)

Dans le modéle de Garlick et Gibson, la probabié@gepiégeage n'est plus considérée
comme négligeable. En notant N la densité totalpidges et en supposant que le taux de
remplissage des pieges est faible (i.e. N>>n), degressions (2.5) et (2.7) deviennent

respectivement :

I, (t) =—dn/ dt= sexpl E/KT).A.@, o, N) (2.9)

et I, (T) =ni.s".expE E/kT).{ ¥ (g siB i expt E/KT') dT}' (2.10)
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ou 0, est la section efficace de repiégeaggy la section efficace de recombinaison et

s'=sog,/(0.,,N).

La dissymétrie des pics de TL qui obéissent a aatiétigue est moins marquée que
dans le cas d’'une cinétique du premier ordre, naafsrme du pic varie avec la dose et la
température du maximum d’émission diminue signifianent lorsque la dose recue

augmente.

b) Modéeles complexes

Bien que le modele comportant un piége et un cefgreecombinaison ait permis de
comprendre les principaux aspects de la produd®ia TL, il ne représente pas la réalité
d'un matériau. En effet, les cinétiques de vidage pieges rencontrées expérimentalement
sont en général plus complexes que celles présedtes les paragraphes précédents. Des
déplacements importants du pic de TL avec la deteque le prévoie la cinétique du second
ordre, sont par exemple rarement observés. Des lesogdus complexes ont donc été
élaborés. Certains tiennent compte de I'existercpiélges profonds qui ne sont pas videés lors
de la lecture du signal TL du fait de leur stabitihermiqued.g.Fain et al., 1994, 1999a). Un
électron libéré lors du chauffage peut alors étgiégé dans un piege du méme type, se
recombiner avec un centre de recombinaison radiatifon, ou bien étre piégé dans un piege
profond. Ces phénoménes de compétition entre pigéges a l'origine de comportements
particuliers des signaux de TL que nous ne dévelams pas ici. Le lecteur pourra se
reporter a la publication de McKeever et Chen (1@9re autres pour davantage de détails.

2.1.2.2 OSL

2.1.2.2.1 Les signaux d’'OSL

Les signaux d’OSL enregistrés au cours d'une sttmnd optique a puissance
constante, exprimée mW.&ndécroissent au fur et & mesure que les piégeisieet et I'aire
sous la courbe dépend de la dose recue par lalcfiSgure 2.4). L'énergie excitatrice et
I'énergie émise étant de méme nature (photonsjtihécessaire d’éviter un recouvrement de
leurs domaines spectraux. Le choix d’'une longuéamde de stimulation dans le bleu et une

détection du signal d’OSL dans le proche UV permpeat,exemple, de remplir cette condition.
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Figure 2.4 : Signal d’'OSL d'un échantillon de quartz, enregistipres une préchauffe de 10s a 260°C.

2.1.2.2.2 Modeéles

A l'instar de la TL, le modéle le plus simple eragé pour décrire la variation de
l'intensité de I'OSL en fonction du tempss|(t), comporte un piege et un centre de
recombinaison.

Notons f le taux de libération des électrons piégjésst le produit de I'intensité de
I'excitation @ par la section efficaae d’éviction de I'électron hors du piege (=), @ eto
dépendant de la longueur d’onde de la stimulatitmsupposant une probabilité négligeable
de repiégeage, l'intensité de 'OSL s’exprime ainsi

los () =—dn/dt= f.n (2.11)

La solution de cette équation est :
los ) =ny.T.expEtf )=1, .exptf (2.12)
ou rp est la concentration initiale en électrons pié@e$=0) et 4, I'intensité initiale de la

luminescence.
L’évolution du signal d’OSL en fonction du tempst edonc décrite par une

exponentielle.
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En général, la forme de la courbe de décroissaaddO&L ne peut pas s’expliquer
avec une analyse aussi simple. En effet, la conebeorrespond pas forcément a une simple
exponentielle et une stimulation lumineuse prolengé permet pas toujours de réduire le
signal OSL a zéro. D’aprés Smith et Rhodes (199Bpédey et al. (1997), les courbes d’OSL
peuvent étre décomposées en une somme de troinatfales décroissantes en fonction du
temps, appelées composantes «rapide », « moyembewlente » selon leur vitesse de
blanchiment. Des modeles faisant intervenir desp&titions avec des pieges profonds ou
peu profonds, radiatifs et non radiatifs, ont déte élaborése(g. McKeever et al., 1997)
pour décrire le déclin de 'OSL. Plus réecemment}eBa(2001) a proposé un modele général
comportant cinq pieges et quatre centres de recwision pour tenter d’expliquer les

cinétiques de production de la luminescence stientlliérmiquement et optiquement.

by

2.1.3 Propriétés de la luminescence a l'égard de la dose
d’irradiation
Les signaux de TL et d’OSL dépendent du nombreedt&bns piégés et croissent donc
avec la dose d'irradiation recue, tant que celleveist pas trop grande. Cependant, la
croissance du signal de luminescence avec la desepas toujours linéaire, comme l'illustre

la figure 2.5 pour la TL.

TL
saturation

linéaire sublinéaire

supralinéaire

i

v

Dose

Figure 2.5 : Croissance théorique de la thermoluminescencep(@®Aitken, 1985).

A faible dose, la courbe de croissance de la TlLsgrte parfois un domaine
supralinéaire, pour lequel la croissance du signgmente plus vite que la dose, tandis qu'a

forte dose, on observe une saturation du signal lés causes sont encore discutées (Wang
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et al., 2006), aussi bien en TL qu’en OSL. Le nivda saturation differe selon la nature du
matériau luminescent, selon la stimulation applkgthermigue ou optique) et selon la

fenétre optique d’enregistrement des signaux denlesceence. Il est donc caractéristique des
défauts du cristal.

Pour les minéraux naturels, les courbes de craissarpérimentales en TL sont, a
hautes doses, souvent plus complexes que cella deskription précédente.g. David et
Sunta, 1977 ; Huntley et al., 1988 ; Pilleyre et 4092). Elles présentent généralement un
« seconde croissance » ou un aspect sinueux. Liexgdtateur est donc amené a établir au

cas par cas la loi de croissance de la luminescaméenction de la dose d'irradiation regue.

Cette propriété de croissance du signal de lumeresc en fonction de la dose de
rayonnement accumulée est exploitée en dosimétni@losimetre sera donc utile a condition
de présenter un niveau de saturation suffisammewnt éet fiable si le signal est stable dans le
temps. En effet, certains matériaux perdent unéepdes charges stockées dans les pieges
sans gu’intervienne une stimulation thermique otiqoe. Ce phénomene appelé « fading
anormal » conduit a une sous-estimation de la desee. Un mécanisme de vidage des

pieges par effet tunnel est évoqué pour I'expliqisocekas, 1993).

La dosimétrie par la luminescence connait diff&resftamps d’application. Dans le
domaine nucléaire, par exemple, elle permet laesilamce des doses auxquelles est exposé le
personnel, la détermination de la dose recue lansedexposition accidentelle et le contrdle
des émissions et des déchets radioactifs dansricemement. Dans le domaine médical, elle
permet la surveillance dosimétrique des utilisaaliappareils radiologiques ou des patients
dans le cadre de traitements par radiothérapie nizgé€riaux synthétiques comme le fluorure
de lithium LiF, le fluorure de calcium Cafou lI'alumine AbO3; en général dopés pour
augmenter leur sensibilité, sont communément éslidMais certains minéraux ou roches
naturels, dont les quartz, les feldspaths, lesomsgc la calcite ou encore les silex, se
comportent également comme des dosimetres et genh&t datation d’événements anciens
en géologie et archéologie. Le principe des méthabke datation par la luminescence fait

I'objet du paragraphe suivant.
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2.2 Datation par la luminescence

2.2.1 Principe de la datation

Le principe de la datation par la luminescencalesné par la figure 2.6.

Niveau de luminescence
antérieur a I'événement a dater

)
C - .
a Irradiation
(7]
3 naturelle
£
e
>
—
1 1 Temps
Remise a 0 de la Lecture de la
luminescence luminescence

au laboratoir

Figure 2.6 : Schéma du principe de la datation par la lumineseg(d'aprés Aitken, 1998).

L’événement a dater, aussi bien par TL que par @8irespond a la remise a zéro du
signal de luminescence du cristal. Elle peut alieir par chauffage, lors de la cuisson de
poteries ou de céramiques, de la chauffe de pidams un foyer préhistorique ou encore lors
de la mise en place d'une coulée volcanique enuceancerne les sédiments et galets de
notre étude. Cette remise a zéro peut aussi aeairplar exposition a la lumiére solaire (ou
blanchiment) lors du transport des minéraux pasel® ou par un cours d’eau. Enfin, il peut
s'agir de la formation méme du minéral, par exenlpleristallisation de la calcite des
stalactites des grottes ou celle des quartz oggaltis d’'une lave.

Au cours de l'enfouissement, les rayonnememisf, y émis par les éléments
radioactifs contenus dans les échantillons et cpibsont présents dans leur environnement,

auxquels s’ajoute le rayonnement cosmique, déposast fraction de leur énergie en

-32-



Chapitre 2 : Les phénomenes de luminescence eajpglication a la datation

traversant les minéraux. Cette énergie est trabsf@rdes charges qui se déplacent et peuvent

étre piégées dans le minéral jusqu’a la mesurégthalsde luminescence au laboratoire.

La datation de I'échantillon par les méthodes fasdsur la luminescence comporte
alors deux volets d’égale importance, a savoir :

- l'évaluation de la paléodose, c’est-a-dire dedbse totale d’énergie recue
depuis la remise a zéro du signal.

Cette étape consiste a comparer le signal « naturésultant de I'irradiation

naturelle et enregistré pendant I'enfouissement,signaux du méme échantillon

induits au laboratoire par 'administration de dode rayonnement artificiel avec

une source calibrée. Les différentes procéduresalliation de la paléodose

seront détaillées dans le chapitre 3 de ce mémoire.

- I'évaluation du débit de dose annuel (ou daseuelle) auquel est soumis
I’échantillon.

Il est évalué par estimation de la radioactivité lchantillon et de son

environnement a partir de mesures au laboratoireswat le terrain. Sa

détermination sera développée au chapitre 4.

Le temps écoulé depuis la remise a zéro du cestadlors obtenu en faisant le rapport
suivant :

Age= Paléodose

= (2.13)
Débit de dos:

2.2.2 Applications

Les méthodes de datation par la luminescence pefdede nombreux domaines

d’application. Nous en donnons seulement quelgkesiples dans ce paragraphe.

La datation par la thermoluminescence a été ipiti@nt développée dans les années
1960 pour la datation de poteries (Aitken et @64, 1968). Elle a ensuite été étendue a la
datation de pierres (gres, quartzite, granite, .t.)de silex chauffés dans les foyers
préhistoriquesd.g.,Valladas, 1992 ; Mercier et al., 1995).

La TL permet également la datation d’éruptions &oiques, de maniére directe ou

indirecte. Elle peut reposer sur I'étude des sigrdmiluminescence :
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- des quartz ou feldspaths de la lagg.(Guérin, 1983 sur des plagioclases),

- des grains de quarteg. Pilleyre, 1991) et des verres volcaniqueg.(Berger et
Huntley, 1983) extraits de retombées volcaniques,

- des grains de quartz provenant de galets, enclgvasitigues ou couches
sédimentaires chauffés lors de la mise en plada deulée de lave. Des exemples
concernant I'événement de Laschamp ont été dorarésld chapitre 1.

A partir de 1979, sous I'impulsion de Wintle et Heg (1979), la TL a été appliquée

a la datation de sédiments non chauffés. Ces autanir en effet mis en évidence que
I'exposition a la lumiére du soleil pendant le spart des minéraux avait la capacité de
remettre a zéro une partie du signal de TL. Cependiéestimation du niveau de
luminescence résiduelle avant leur enfouissemerdiffisile et limite la précision du résultat.
En 1985, Huntley et ses collegues ont montré qitdlit possible de s’affranchir de ce
probléme en exploitant le signal d’'OSL des qudrézblanchiment de ce signal par la lumiére
est en effet plus rapide et permet d'atteindre weau résiduel négligeable le plus souvent
par rapport au signal naturel. La datation par LQfes quartz et feldspaths s’applique par
exemple aux duneg.g.Clarke, 1994), aux loess.{.Frechen, 1999) et aux colluviors.d.
Lang et Wagner, 1997). Naturellement, la datatian @QSL peut également s’appliquer aux
matériaux chauffés évoqués pour la TL. Citons panmmple I'étude réalisée par Murray et
Mejdahl (1999) sur des poteries et des pierresftdesi

Pour davantage de détails concernant les divergggcations de la datation par la

luminescence, le lecteur pourra se reporter auna®\effectuées par Prescott et Robertson

(1997) et Roberts (1997). Ces articles portentaetdgement sur la géologie et I'archéologie.

Le domaine chronologique accessible par la datgbi@nluminescence s’étend de
quelques années a plusieurs centaines de milli@nnées €.g9.les études de la TL du quartz
de Pilleyre (1991) et Fattahi et Stokes (2000%;daides de la TL des loess de Berger et al.
(1994)).

L’étendue du domaine chronologique dépend de nambrfacteurs. La limite
supérieure est déterminée par :

- I'apparition de la saturation du signal de luescence
Ce phénoméne dépend de la nature du minéral étfleée feldspaths
présentent des doses de saturation plus élevéekgupiartz par exemple),

mais également de sa teneur en radioélémentslatdibse annuelle a laquelle
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il est soumis. Un échantillon riche en radioélérmeni soumis a un débit de
dose élevé atteindra en effet plus rapidementtiaatéon.
- la stabilité des pieges
La durée de rétention des électrons varie selprelge considéré.
Par ailleurs, la détermination de I'dge d'échamtii récents, et présentant par
conségquent une faible paléodose, sera limitéegaensibilité des appareils de mesure des

signaux de luminescence.

La figure 2.7 compare le domaine chronologique s&ibée a la méthode de la
luminescence a ceux des autres méthodes de datadiemdrochronologie, radiocarbone,
potassium-argon, série de l'uranium, traces déofiss La nature des échantillons datés est
aussi indiquée. Cette figure montre que les méthodeedatation par la luminescence, par la
gamme d’age importante qu’elles permettent de équsont des méthodes de choix pour
I'étude du Quaternaire. Elles constituent parf@s keules méthodes qu’il est possible
d’appliquer dans un contexte particulier, par exienigrsque I'absence de matiere organique
ne permet pas d'utiliser la méthode du carbone d4owsque la lave est localement trop

altérée pour permettre des mesures K-Ar.

Dans ce travail, nous avons choisi d’étudier laihescence du quartz. Ce minéral,
stable chimiguement, résistant mécaniquementgfac#éparer, est souvent abondant dans les
paléosols étudiés. Il est moins lumineux que lEsf@ths, mais n’est pas sujet au phénomene

de « fading anormal ». Il constitue ainsi un dosimeéelativement fiable.
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dendrochronologie

radiocarbone
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Figure 2.7 : Domaines chronologiques accessibles par les méthdd datation et types d’échantillon auxquels

elles s’appliquent.
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Chapitre 3 : Détermination de la paléodose

Outre la sélection d’'un minéral luminescent cooatit un dosimeétre fiable,
I’évaluation de la paléodose nécessite de choisir :

- une technique de stimulation du signal de luminese€TL ou OSL),

- une fenétre spectrale d’enregistrement de ce signal

- une méthode pour étudier les variations de la lesgance en fonction de la dose

d’irradiation.

Dans ce chapitre, nous donnerons d’abord quelgaesctéristiques des signaux de
luminescence du quartz, minéral sélectionné powr @tades, puis nous présenterons les
principales procédures proposées dans la litté&rgbour déterminer la dose recue par le
minéral depuis sa remise a zéro. Nous préciserofin ées approches retenues pour

déterminer la paléodose de nos échantillons entese en ceuvre au laboratoire.

3.1 Signaux de luminescence des quartz

3.1.1 Signaux de TL

Les quartz, lors d’'une stimulation thermique, pnéset essentiellement deux bandes
d’émission dans le visible (cf.g.Hashimoto et al., 1986), centrées respectivement/aon
450 nm (émission bleue ou « TL bleue » ou « TLEBR®»B20 nm (émission rouge ou « TL
rouge » ou « TLR »).

L’émission bleue a été utilisée dés les premieedatibns par la thermoluminescence
(Aitken, 1985). La figure 3.1.a présente des exemple courbes caractéristiques de la TL
bleue pour une vitesse de montée en températuke@s. Elles ont été obtenues avec un
échantillon de quartz extrait d’'un sol cuit de lhathe des Puys. Un pic a environ 325°C
domine la courbe de TL naturelle, tandis que laureed’'une aliquote apres ajout d’'une dose
artificielle présente des pics supplémentairespmstables, vers 150, 180 et 230°C.

L’émission rouge est observée notamment pour leartzjurencontrés dans les
contextes volcaniques. La courbe de TL natureksgmte un pic principal vers 380°C. Apres
ajout d'une dose artificielle, des pics apparaissehasse température, le plus souvent vers
160, 220, 270 et 320°C. Les propriétés de I'émissimuge ont été étudiées de maniere
approfondie par Hashimoto et al. (1987) et pardipg de datation par la luminescence du
LPC (Miallier et al., 1991, 1994a ; Pilleyre, 1991L¢s courbes de TL rouge présentent le plus
souvent une meilleure reproductibilité que cellesTd bleue et le pic principal de TL rouge

(dont le maximum d’émission est compris entre 378@39°C selon I'échantillon de quartz

-39 -



Chapitre 3 : Détermination de la paléodose

étudié et la dose d'irradiation recue) est générale mieux défini (en termes de largeur a
mi-hauteur) que les pics de TL bleue a haute teatpes. La position de ce pic de TLR se
déplace de quelques degrés vers les basses temmpgrddrsque la dose d’irradiation
augmente, mais sa forme ne varie pas. En TLR, Ué¢ de fond thermique est important.
C’est pourquoi chague mesure de TLR est suiviegmyatiguement d’'une seconde lecture de
I'aliquote pour enregistrer ce bruit de fond estristraire du signal émis lors de la premiere
lecture de I'aliquote. La figure 3.1.b présente eesmples de courbes de TL rouge pour une
vitesse de chauffage de 5°C/s. Elles ont été obteapartir d’aliquotes du méme échantillon

gue celui utilisé pour les mesures présentéesadigure 3.1.a.

450000 - TLn 25000 - T

400000 - ——TLn+100 Gy ——TLn+100 Gy

350000 1 20000 -

300000 -

15000 -
250000 -

TL (u.a.)
TL (u.a.)

200000 -
10000 -

150000 +

100000 - 5000

50000 -

0 T T T T 0 "
0 100 200 300 400 0 100 200 300 400

Température (C) Température (T)

a) b)

Figure 3.1 : Exemple de signaux de TL enregistrés au coursediuontée en température a 5°C/s et émis a)
dans le bleu et b) dans le rouge (bruit de fondstmiit). Les quartz ont été extraits d’'un échaatillde sol cuit
par une coulée volcanique de la Chaine des Puys.

3.1.2 Signaux d’'OSL

Les quartz, lors d’une stimulation optique (OSLggentent principalement une bande
d’émission dans le violet-proche UV, centrée a B656(Huntley et al., 1991). Au début des
années 80, les signaux d’OSL du quartz étaienusdies par un laser a argon émettant dans le
vert, a 514,5 nm (Huntley et al., 1985). Par lassudes moyens moins onéreux de stimulation
optique tels que des lampes halogenes filtréesesudbdes électroluminescentes (LED) ont
été proposeés. Actuellement de nombreux appare@®sSd’sont équipés de LEDs émettant
dans le bleu (470 nm), les faibles longueurs d’'oétd@t celles qui permettent de stimuler la

luminescence avec la meilleure efficacité.
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A la différence des feldspaths, les quartz n’émeétteas de signal lors d'une
stimulation optique dans le domaine de l'infraro§bort et Huntley, 1992). Cette propriété

permet d'ailleurs de vérifier la qualité de la s&p@an de ces minéraux.

3.2 Evolution des méthodes d’évaluation de la paléodose

Difféerentes méthodes ont été développées pour évédupaléodose (P) au fur et a
mesure des avanceées dans les techniques d’obtel@sosignaux de luminescence et dans la
compréhension du comportement de ces derniers. Nodsnnerons pas une liste exhaustive
de ces méthodes, mais simplement les principal@®elpes qui s’appliquent au quartz. Nous
souhaitons montrer comment les techniques que apusagions de mettre en ceuvre au
début de ce travail, s’'inscrivent dans la contéule la réflexion sur ce sujet, en mettant en
évidence d’'une part les améliorations apportéed’aetre part les problemes non résolus a ce
jour. L'un des objectifs de ce travail était enegfide contribuer a I'évaluation et au
développement de certaines des méthodes.

3.2.1 Méthode de la proportionnalité et mise en évidencdes
problémes posés

La méthode la plus simple pour évaluer la paléodossiste a mesurer le signal de
luminescence naturelle d'une aliquote constituégudéques dizaines de grains de quartz, de
granulométrie bien sélectionnée, et a le comparegldgi émis par la méme aliquote aprés
ajout d'une dose de rayonnement connue avec umees@dioactive calibrée. Cette dose est
qualifiée de «dose de régénération » et, par ,suéesignal associé de «signal de
régénération ». L'évaluation de P résulte ainshdimple calcul de proportionnalité (régle de
trois).

Rappelons que les signaux de TL sont enregistréaaums d’'une montée en
température a vitesse constante (de 0,1 a 10°®@itubkement), jusqu’a 450 ou 500°C en
général, et se présentent sous la forme de piegjuehpic correspondant a la libération
d’électrons hors d’un type de piége particulier.domparaison du signal naturel et du signal
de régénération pourra donc porter sur les sigrmamespondant a une température donnée
(par exemple celle correspondant au sommet d’'uh quica un intervalle de température
donné.

Les signaux d’OSL sont, quant a eux, enregistrésoaus d’une stimulation optique a

puissance constante et décroissent au fur et arengaa les pieges se vident. La comparaison
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du signal naturel et du signal de régénérationepddnc, dans ce cas, sur les signaux
enregistrés pour un intervalle de temps donné dpample les 0,2 premiéres secondes de la

stimulation).

La méthode de la proportionnalité pose plusieunblpmes :

» Pour que la comparaison des signaux (TL ou OSLyrahet régénéré soit
valide, ces signaux doivent étre issus de piegasidérés comme stables par
rapport a I'age de I'échantillon. Or, lors de l'ajade la dose de régénération,
des piéges instables sont remplis. Le signal régéest donc plus complexe
gue le signal naturel et leur comparaison direeteese difficile.

» Des changements de sensibilité (c.-a-d. des chasmgsndans la quantité de
lumiere émise par unité de dose) interviennent tesmminéraux luminescents
au cours d'une chauffe ou d’'un blanchiment, erclioence lors de la lecture
de la luminescence naturelle. Une correction doaige régénération s’avéere
donc nécessaire.

» La croissance du signal de luminescence avec kdiosadiation est rarement
linéaire dans un large domaine de doses et, enraéilén’y a pas simple

proportionnalité entre les deux signaux.

L’expérimentateur est alors amené a étudier lesat@ns de la luminescence en

fonction de la dose artificielle ajoutée. Les poaties utilisés a cette fin sont appelés :

- « protocoles des aliquotes multiples ou protocolesle multiple-aliquot »
lorsqu’ils nécessitent la mesure de plusieurs atiegidu minéral,

-« protocoles des aliquotes uniques ou protocoles a#ngle-aliquot » lorsque
toutes les mesures nécessaires a la constructime @ourbe de croissance de la
luminescence en fonction de la dose sont, au domtraalisées sur une seule
aliquote de I'échantillon. Dans ce cas, la procédest répétée sur plusieurs

aliquotes (une douzaine par exemple) afin d’améti@ précision sur P.

Notons par ailleurs que, pour que la comparaisorsignal de régénération et du
signal naturel soit valide, la sensibilité a I'&éjdes irradiations réalisées au laboratoire doit
étre la méme qu'a I'égard de l'irradiation natardllela suppose notamment une indépendance
des signaux vis-a-vis du débit de dose. Cette Imgset fondamentale sera discutée dans le

chapitre 6.
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3.2.2 Protocoles de multiple-aliquot

3.2.2.1 Normalisation

L'estimation de la paléodose avec une méthode diiptataliquot nécessite la

normalisation des signaux de luminescence desreliffés aliquotes. Difféerentes procédures

de normalisation ont été développées :

TL (u.a.)

En TL, les mesures sont généralement réaliséedesualiquotes de méme masse
ou de méme volume. Cette méthode de normalisatest pas toujours adéquate,
compte tenu des variations statistiques de la lsdit&sides grains, comme le

montre la figure 3.2.

50000

45000 +

40000 +

35000 +

30000 +

25000 +

20000 +

15000 +

10000 +

5000 +

100 150 200 250 300 350 400 450

Température (T)

Figure 3.2: Courbes de TL d'un échantillon de quartz enregedrélans le bleu pour une méme dose
d’irradiation (TLn + 45 Gy) (mesures de 12 aliqustde 10 mg de quartz, vitesse de montée en tempgrat
5°Cl/s, préchauffage : 230°C/10s).

Une autre méthode consiste a ajouter, avant la neesne dose tres faible par
rapport a la paléodose (inférieure a 1%) et asetilun pic apparaissant a basse
température induit par cette irradiation (Aitkenaét 1979 ; Franklin et Hornyak,
1992). Ce pic, appelé aussi « pic de pré-dosepgraji a 70, 100 ou 110°C selon
le taux de chauffage. Cependant, cette méthodd pas tres fiable et serait
abandonnée. En effet, le rapport [pic mesuré pawlatation/pic de pré dose] est

SUpposé constant, ce qui n'est pas toujours vebiéplus, la décroissance rapide
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du pic a 110°C pose des probléemes pratiques, lpsesntre l'irradiation et la
mesure devant étre le méme pour toutes les alisuote

— En OSL, une normalisation au « short-shine » pénat @alisée. Elle consiste a
mesurer pour chaque aliquote le signal OSL résuttame courte exposition a la
source de stimulation, avant de procéder a toutee anesure. Pour éviter une
sous-estimation de la paléodose, l'exposition évé# suffisamment courte pour
gue la diminution du signal n'excede pas 1 a 2 %.

— La normalisation peut aussi consister a mesurer gaoaque aliquote le signal de
luminescence induit par une méme dose test, apgemésures nécessaires a la
détermination de la paléodose.

3.2.2.2 Méthode de la dose additive

Dans la méthode de la dose additive, les grairgudez sont divisés en plusieurs lots
qui sont irradiés a des doses croissantes, a pagoede l'un d'entre eux qui permettra la
mesure de la luminescence naturelle. Pour chaqse, da luminescence de plusieurs
aliquotes est mesurée afin d’améliorer la précistatistique et d’estimer la dispersion des
mesures. La valeur moyenne de la TL de ces diffésedoses permet la construction d'une
courbe dite « de premiere lecture ». La paléodeteldenue en extrapolant le signal a zéro.

La figure 3.3 illustre la détermination de P pateenéthode en TL.

Thermoluminescance (u. a.)

LY

an  doses ajoutée

100 200 300 T S—
Température (°C) Paléodose

Figure 3.3 : Détermination de la paléodose par la méthode déolse additive en TL (Pilleyre, 1991).

Cette procédure permet donc de s’affranchir dedl@nees de changement de

sensibilité dus au chauffage, mais elle préseraaméins des inconvénients :
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- La validité de l'extrapolation dépend de la foaot mathématique utilisée pour
représenter la croissance du signal. L'incertitsiela paléodose augmente donc fortement
lorsque la mesure de la luminescence des échastijpoésente une faible reproductibilité,
puisqu’il devient difficile d’évaluer le modéle deoissance a utiliser.

- Par ailleurs, la forme de la courbe de croissgmmer les doses inférieures a la
paléodose n’'est pas accessible par cette méthodeexirapolation de cette courbe suivant le
modele établi pour des doses supérieures a P msthdsardeuse, en particulier dans le cas ou

la croissance n’apparait pas linéaire.

En TL, un test permet de s’assurer que la détetinmde la paléodose a été effectuée
sur des signaux correspondant a des pieges stdlbtesisiste a déterminer la paléodose P
pour différentes températures T et a représentéfTR=Dans le domaine de température
correspondant aux piéges stables, la courbe peFaamh plateau. Ce test est nécessaire mais
pas forcément suffisant. En effet, si les courbesTd présentent un pic unique, en cas de
« fading anormal » (i.e. fading non lié au vidalgerinique des pieges), un plateau acceptable

peut étre obtenu. Le test du plateau doit donco@tngplété par des tests de fading.

3.2.2.3 Méthode de régénération

Les grains de quartz (excepté une portion permetamesure du signal naturel) sont
remis a zéro, puis divisés en plusieurs lots iGad@ des doses encadrant la valeur présumée
de P. La lecture de leur signal permet la constmat'une courbe dite « de régénération », ou
encore « de deuxieme lecture ». La paléodose éshwb par interpolation du signal naturel
sur la courbe de deuxieme lecture (Figure 3.4)ian que les difficultés mathématiques
posées par la méthode des doses additives soninédisn Toutefois, le probleme de

changement de sensibilité di a la remise a zégisper
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TL normalisée (u.a.)

0 20 40 60 80 100 120
Dose (Gy)

Figure 3.4 : Détermination de la paléodose par la méthode deémération (exemple en TL).

3.2.2.4 Méthode « mixte »

Des méthodes tirant profit des avantages de lamekusignal des doses additives et
de régénération ont été imaginées. Elles impligleesbnstruction d’'une courbe de premiere
lecture, non influencée par les changements debsi@gsliés au chauffage, et d’'une courbe
de deuxieme lecture, utilisée comme modéle de sanie du signal, en particulier pour les
doses inférieures a la dose naturelle.

Deés les débuts de la datation des céramiques dogigues par TL (années 60), il
avait été observé que la croissance du signal eatifm de la dose n’était pas toujours
linéaire. Le domaine de doses alors exploré cooradgit a celui de faibles doses. L'écart a la
linéarité n’apparaissait donc, en premiere apprakion, qu’'a tres faible dose et se traduisait
par une croissance supralinéaire du signal. L'exietion linéaire de la courbe additive
permettait d’obtenir une premiére estimation Q adepaléodose. La courbe de deuxieme
lecture coupait I'axe des abscisses a une distiaficatercepte ») de l'origine. La paléodose
P était alors la somme de ce facteur correctifbteou par extrapolation linéaire de cette
courbe, et de Q. Le méme objectif pouvait auss @tteint en translatant la courbe de
croissance de deuxiéme lecture sur la courbe desartce de premiére lecture (Figure 3.5). Il
s’agissait donc d’'une premiére méthode de « gliss¢m, appliquée dans le cas le plus
simple. Ce résultat était valide uniquement sidame de la courbe de régénération aux
faibles doses (et par conséquent la valeur dealait pas été modifiée par le recuit. De plus,

I'application de cette méthode nécessitait unesseanice linéaire des signaux de TL.
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15

N+28
3
S 10 N+B
—
l_
N
o /
I >
-
| :
1 0O
e — 0 ‘ ‘ ‘ ‘
-15 -10 -5 0 5 10 15 20

Dose additive (Gy)

Figure 3.5 : Méthode additive avec correction d’intercepte f@s Aitken, 1985). La paléodose P est la somme
de Q et de la correction |.

Des méthodes mixtes plus élaborées (Figure 3.6¢msuite été introduites quand il a
été constaté que les courbes de croissance orfibriless complexes et que la correction ne
peut pas se réduire au simple « intercepte ». @kades tiennent compte de la forme de la
courbe de croissance dans une gamme de dose pglagamte. Pour la détermination de P, la
courbe de régénération est translatée le longge tles abscisses jusqu'a ce qu’elle puisse se
superposer a la courbe additive moyennant, sfalg, I'application d’un facteur d’échelle sur
'une des deux courbes. La paléodose correspondéalacement en dose (suivant I'axe
horizontal) nécessaire pour superposer au mieuwxddées lots de données. Ces méthodes
supposent a priori que les courbes de premiéere eedxieme lecture sont homothétiques, a
un facteur d’échelle prés. Si un changement dedoentre les deux courbes est observe, la
détermination de la paléodose devient moins évaemtre impossible.

Différentes variantes de cette méthode de glissertienlide technique ») ont été
développées : celles de Valladas et Gillot (19d8)Mercier et al. (1992), la variante "2+1"
(Sanzelle et al., 1993), celle de I'Australian 8liflechnique (Prescott et al., 1993) pour la TL
et celle nommée MARA (Multiple Aliqguot Regeneratiand Added dose) pour I'OSL (Folz et
Mercier, 1999). Certains auteurs utilisent une fimmc mathématique, par exemple une
exponentielle saturante, pour modéliser la croissagu signal de luminescence. En fait,
comme nous l'avons évoqué au chapitre précédemtolasance du signal est souvent plus

complexe. Pour cette raison, Sanzelle et al. (1986)introduit la méthode LISA qui ne
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requiere aucun modele mathématique et qui, de piest compte des incertitudes

expérimentales dans |'évaluation de la paléodose.

Grains de quartz

A 4

Remise a zéro
(380C x 16h)
Y v
Irradiations pour la courbe Irradiations pour la courbe
de premiere lecture de deuxiéme lecture
[« O » (TL naturelle) + 7 (8 doses)
doses]
Préchauffe (si nécessaire) | | Préchauffe (si nécessaire)
\ 4 \ 4
Mesure de TL Mesure de TL
(20-500C) (20-500C)

!

Paléodose (méthode LISA)

Figure 3.6 : Organigramme des mesures pour le protocole mixteTk. L'étape « préchauffe » n'est pas
systématique, mais permet, si nécessaire, d'élimlee pics TL apparaissant a basse température et
susceptibles de perturber le pic utilisé pour ldedénination de la paléodose. Le nombre de dosetiaeklet de
régénération est donné a titre indicatif et dépantamment de la quantité de quartz disponible. @abre doit
permettre de définir la croissance des sighauxudgnescence avec suffisamment de précision.

3.2.2.5 Cas des matériaux non chauffés

Les méthodes de détermination de la paléodosentéesejusqu’ici supposent que le
signal de luminescence géologique a été complétereans a zéro lors de I'événement a
dater. En TL, cette hypothése n’est valide que pesrmatériaux suffisamment chauffés,
puisqu’il a été montré que méme une expositiongmgée a la lumiére ne permettait pas de
vider totalement les pieges a électrons. Pourtatida des sédiments non chauffés, Wintle et
Huntley (1980) ont suggéré de diviser le signaltde« |l », en deux composantes :

- une composante « non blanchissablg ¢dénommeée TL résiduelle), provenant de
pieges insensibles a la lumiére et qui subsistaihial'enfouissement du sédiment,

- une composante « blanchissablg,»ptovenant de piéges sensibles a la lumiéere et
qui a crd depuis I'enfouissement du sédiment.

Ainsi It peut s’exprimer :

It = o + lg. (3.1)
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Il s’agit d’'une approximation, étant donné qu’ili€e en fait plusieurs composantes
susceptibles d’étre blanchies, mais a des vitafiffésentes.

Les procédures mises au point pour la déterminate® dans le cas des matériaux
chauffés ont donc été modifiées pour tenir commdadprésence de la TL résiduelle. Des
méthodes telles que la « partial bleach method mt{g/et Huntley, 1980) ou la « selective
bleach method » (Prescott et Mojarrabi, 1993) ams$iaté introduites. Ces méthodes n’ont
pas été utilisées dans ce travail et ne seront dasaéveloppées ici. Rappelons simplement
que les difficultés rencontrées pour la détermimatle la paléodose par la TL dans le cas des
sédiments non chauffés ont été une des motivadidiosigine de l'introduction de la datation
par OSL (Huntley et al., 1985). Les signaux d’O®htsen effet remis a zéro plus rapidement
et efficacement par la lumiere. Par la suite, latitan par 'OSL a également été appliquée

aux quartz chauffé®(g.Bonde et al., 2001 ; Tsukamoto et al., 2003).

3.2.3 Protocoles de single-aliquot

Avec les procédures de single-aliquot, toutes lesures nécessaires a I'estimation de
la paléodose sont réalisées sur la méme fractioquéae), d’ou l'utilisation d’une trés faible
quantité de minéral, ce qui constitue un avantaggortant en archéologie et en géologie,
quand les échantillons sont peu abondants, «préeieou pauvres en minéraux
luminescents. En pratique, plusieurs aliquotes @ehéntillon étudié sont mesurées
indépendamment afin d’apprécier la distribution gedeodoses obtenues. Cette derniere
fournit des indications sur ’lhomogénéité de I'éatiiion du point de vue de la dosimétrie ou,
dans le cas des sédiments non chauffés, sur 'héngitg du blanchiment des minéraux.

Dans la description des protocoles de single-atidiazcent sera mis sur les méthodes
de correction des changements de sensibilité imghait les recuits successifs. Comme pour
les méthodes de multiple-aliquot, deux approched possibles, a savoir des méthodes
additives et de régénération. Le développementaghpsreils de mesures (automatisation,
détection de faibles niveaux de lumiére) permebdais d’appliquer ces procédures a des
grains uniques. Les premiéres études concernari¢ltspaths potassiques ont été réalisées
par Lamothe et al. (1994) et pour les quartz parrduet Roberts (1997).

3.2.3.1 Meéthode additive

Cette méthode est envisageable uniquement pouk,'@8squ’en TL les pieges sont

vidés totalement dés la mesure du signal de TLrelatklle porte le nom de Single-Aliquot
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Additive-Dose (SAAD). La construction de la courloe croissance consiste en une
succession de cycles « ajout de dose - préchaunffesure de "short-shine" ». A la différence
de la méthode additive en multiple-aliquot, la desedonc cumulative,e. pour une mesure
donnée, la dose recue est la somme de la doseéajudte avant cette mesure et des doses
précédentes.

La premiére procédure automatique mise au pointDpdler en 1991 pour des K-
feldspaths nécessitait en réalité la mesure de dmaues, I'un pour construire la courbe de
croissance et l'autre pour déterminer la perte igeak due aux préchauffes et mesures
successives et corriger ainsi la courbe de crotgsaavant l'extrapolation. Des cycles
« préchauffe - mesure sans ajout de dose » étaialisés sur ce second disque. Il s'agissait
donc d'une correction de la luminescence (FigurecB. Cependant, lorsque la courbe de
croissance s'éloigne de la linéarité, la correctimposée ci-dessus n'est plus adaptée. Duller
(1994) proposa donc une méthode de correction deda (Figure 3.7.d) et non plus de la
luminescence. Avec cette nouvelle approche, I'effietpréchauffage est considéré en fait
comme l'ajout d’'une dose d’irradiation « négative »

— a — (C)
3 (a) 3 .
S 150000 [— S 150000 |—
2 g ~
L] .‘
= O N+Bg = o
= N = B . g
g 100000 0 N+B, 5 100000 .
g O N+B, 2 ) ‘ 6
£ 5 50000 |- o
g 50000 = S50 g O Uncorrected
L - --m-+ Luminescence corrected
- O N+B, = .8
g | N S . M W S N R
T 10 o 10 20 30 40 S0 10 0 10 20 30 40 50
Added Beta Dose (Gy) Added Beta Dose (Gy)
(b) = (d)
o K
1.0 = S 150000 —
L¥] .
= 09 2 -
7] Tt .
E osf- X = A0
= « 100000 — L
2 07 x g
= - =0
g 06| x . E
S 0.5 X S 50000 = ,.".t' 0 Uncorrected
< X z ~ " «-m+- Dose corrected
0.4 — X a—l_’ .0
AU I Y T S O B R . S EE N W
T 1 2 3 4 5 6 71 8 9 10 -10 0 10 20 30 40 50
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Figure 3.7 : Méthodes de correction des signaux de luminescpouae la méthode additive en single-aliquot
(d’aprés Duller, 1995) : a) données brutes, b) teffie préchauffage sur le signal, ¢) données deoajigees a
partir des données de b) pour la "méthode de ctimade la luminescence" (Duller, 1991) et d) dema&u’en

¢) mais en utilisant la "méthode de correction delbse" (Duller, 1994). Les mesures ont été réatisur des
K-feldspaths extraits d’'une dune de Nouvelle Zé&and
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Un protocole nécessitant un seul disque fut propoagé Galloway (1996), les
corrections pour la courbe de croissance étaniségal a partir de mesures supplémentaires
(cycles de préchauffes et mesures) réaliséesia tufcycle de mesures des doses additives.

La méthode de la dose additive a également étégapgpl au quartz(g.Murray et al., 1997).

3.2.3.2 Méthode de régénération

Depuis la fin des années 1990, des protocoles SRiRgle-Aliquot Regenerative-
dose) tenant compte des changements de sensthibt@ux préchauffes et mesures ont été
développés pour la datation par OSL. Pour ces rdétha’est le signal total d’'OSL, et non
plus seulement sa fraction initiale, qui est megetéar suite remis a zéro). Ceci constitue un
avantage pour les échantillons jeunes ou qui ptéstmne faible luminescence, puisque
l'intégration du signal OSL sur une durée de statiah plus longue améliore la statistique de
comptage. Deux approches ont été proposées pondrpren compte les changements de

sensibilité.

v’ Utilisation du pic de TL a 110°C

En 1998, Murray et Roberts ont introduit dans lacgdure des corrections de
changement de sensibilité fondées sur la répongécdie TL a 110°C, enregistré au cours du
préchauffage suivant la mesure d'OSL. En effetcHangement de sensibilité ayant lieu
essentiellement au cours du préchauffage, le sig@alL a 110°C mesuré immédiatement
apres l'ajout d'une dose de régénération estaelgdgnal d'OSL précédent.

Cette procédure de correction repose sur I'hypetiséssante : I'émission de TL et
celle d'OSL utilisent les mémes centres de recoanadm et, par conséquent, les changements
dans l'efficacité de ces centres affectent de mausignilaire les sensibilités de TL et d'OSL.
Elle suppose également que les signaux d’OSL &tLd#u pic a 110°C sont proportionnels et
gue cette propriété perdure lors de la répétities mesures. Mais, en général, cette propriété
de proportionnalité n’est pas Vérifiée.

Des tests sont d’abord réalisés sur quelques aéquadfin de déterminer un « plateau
de préchauffe », c.-a-d. un domaine pour lequgaléodose ne varie pas en fonction de la
préchauffe appliquée. Le protocole développé parrdjuet Roberts (1998) est ensuite

appligué (voir figure 3.8).
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- (1) Préchauffe X°‘C/105ec et mesure du pic a 110°G Répété 6 fois

- (2) Mesure OSL a 125°C/100sec 41 environ, en

- (3) Ajout d'une dose de régénération utilisant la méme
- (4) Préchauffe X°C/10sec et mesure du pic a 110°Q dose de

- (5) retour & I'étape (2) ___| regeneration

Figure 3.8 : Protocole développé par Murray et Roberts (1998).

L’aliquote est préchauffée pendant 10s a une teayr@r X choisie dans le plateau de
préchauffe (entre 160 et 300°C généralement), lpussgnal d’OSL naturel est enregistré au
cours d’'une stimulation & 125°C pendant une duecg0fs. Cette température est maintenue
pendant toute la durée de la stimulation afin d&Je repiégeage des charges dans les pieges
peu profonds (en particulier dans le piege cornedpnt au pic de TL a 110°C), ce qui
entrainerait la perte d’'une fraction du signal O8h. durée de la stimulation permet de
réduire le signal OSL a une fraction négligeablesaeraleur de départ, donc a le remettre a
zéro. Cette durée dépend donc de lintensité deolarce de stimulation. Une dose de
régénération, choisie de facon a ce que sa vatgupsoche de la paléodose attendue pour
éviter une erreur due a une possible non linéddtéa courbe de croissance, est ajoutée, puis
l'aliquote est préchauffée. Les auteurs préconidentépéter ensuite 6 fois le cycle « mesure
du signal OSL - ajout d’'une dose de régénératipméehauffe -», en utilisant la méme dose
de régénération, pour établir la relation entredasibilité de I'OSL et celle du signal de TL a
110°C enregistrée au cours du préchauffage qucstte mesure (Fig. 3.9).

Cette relation linéaire est extrapolée, puis laehkegistrée au cours du préchauffage
de la premiére dose de régénération est utilisée gterminer la sensibilité du signal d'OSL
naturel qui aurait été observée si la paléodosd &@ égale a la dose de régénération
employée. Un calcul de proportionnalité entre ¢gal d’OSL naturel réellement enregistré et
ce signal OSL obtenu par interpolation permet derdéner la paléodose. Cette procédure est
valide si la dose de régénération a été choisgepreche de la paléodose ou si la sensibilité

est indépendante de la dose.
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3 Légende:
Signal TL enregistré aprés ajout fde
la 1°® dose de régénération—>|

Signal OSL naturel prédit pour la
dose de régénération utilisée = - »|

Sensibilité de 'OSL (10 °cp.Gy™)

0 2 4 6 8

Sensibilité de la TL (10 ®cp.Gy™)

Figure 3.9 : Etablissement de la relation entre la sensibitigd 'OSL et celle du pic de TL a 110°C (d’'aprés
Aitken, 1998).

v Utilisation du signal OSL généré par une dose test

En 1999, Murray et Mejdahl ont proposé un protoctdeégénération simplifie, fondé
sur la réponse du signal OSL généré par une dasepteir corriger les changements de
sensibilité (Figure 3.10). lls ont en effet montpéil existait une relation linéaire entre le
signal OSL d’'une dose de régénération et le si@&ll de la dose test suivante, relation qui
passe par (ou pratiguement par) 0. Il n’est dons pécessaire de répéter les ajouts de dose
de régénération.

De méme que pour le protocole de Murray et Rol{¢A88), la dose de régénération
doit étre proche de la paléodose et une préchauifee température X appartenant au plateau
de préchauffe, doit précéder la mesure du sigia6d qui en résulte. La dose test, par
contre, est petite par rapport a P et subit unehaiéffe moins séveére, afin de ne pas induire
de changement de sensibilité (160°C/0s). Les sigaldDSL naturel et de régénération sont
ensuite divisés par le signal d’OSL correspondané @ose test qui suit. Un calcul de
proportionnalité permet de déterminer P, a pagices données normalisées et de la valeur de
la dose de régénération.
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- (1) Préchauffe X°C/10sec <+
- (2) Mesure OSL a 125°C/100sec (Li)

- (3) Ajout d'une dose test

- (4) Préchauffe 160°C/0Osec (cutheat)

- (5) Mesure OSL a 125°C/100sec (Ti)

- (6) Ajout d'une dose de régénération

- (7) retour a I'étape (1)

Figure 3.10 :Protocole développé par Murray et Mejdahl (1999).

Les protocoles présentés jusqu’ici supposent quio$e de régénération utilisée est
suffisamment proche de la paléodose pour permettralcul de cette derniere par proportion.
Si P appartient a un domaine de dose ou la craissaliest pas linéaire, le calcul sera erroné.
Pour s’affranchir de ce probléme, Murray et Wir{@©00a) ont proposé un protocole SAR
(Figure 3.11) qui permet de construire une coumeégiénération corrigée des changements
de sensibilité (rapports Li/Ti en fonction de lasdp Plusieurs doses de régénération Ri (en
général 3 ou 4) encadrant la paléodose attendueutiieées et chaque signal OSL (Li) est
corrigé par celui d’'une dose test fixée (Ti). P @stenue par interpolation du signal OSL

naturel corrigé sur la courbe Li/Ti=f(dose).

- (1) Ajout d’une dose de régénération (=0 lorsltwycle) | Répété en

- (2) Préchauffe (160-300°C/10sec) gg'feinéées

- (3) Mesure OSL a 125°C/100sec (Li) régénération
- (4) Ajout d'une dose test 0, R1, R2,

- (5) Préchauffe a 160°C/Osec (cut-off ou cutheat) R3, R4, 0, R1
- (6) Mesure OSL a 125°C/100sec (Ti)

- (7) retour a I'étape (1) J

Figure 3.11 :Protocole SAR proposé par Murray and Wintle (2000a

D'aprésMurray et Wintle (2000a), la courbe de croissanzeigée est indépendante
de I'ordre dans lequel les doses de régénératigragministrées. L'estimation de P ne devrait
pas, en principe, présenter de dépendance systgmatis-a-vis de la valeur de la dose test,
de la température de préchauffe et de la tempérdeistimulation. Li et Ti proviennent de la
partie initiale du signal OSL (0,3 a 0,8 s, sigregidement blanchissable) a laquelle a été
soustrait un bruit de fond, ce dernier étant estingartir du signal OSL enregistré au cours

des derniéres secondes de la stimulation.
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Trois tests, impliquant des cycles de mesures éappitaires aprés la construction de
la courbe de croissance, ont été suggerés podievéiile protocole SAR est approprié pour
la détermination de la paléodose d’'un échantillon :

- recuperation tes{test de récupération) : la mesure du point cpmedant a aucun
ajout de dose ne devrait donner aucun signal, reaidait, a cause de transferts, lors du
préchauffage, de charges localisées dans des pegfesds vers les pieges d’OSL, ce signal
appelé « signal de récupération » est non nul.igen sensibilité, il peut s'exprimer comme
un pourcentage du signal naturel corrigé. Selonrdjuet Wintle (2000a), cette valeur ne
devrait pas dépasser 5%.

- recycling ratio(test de recyclage) : les courbes de croissantigyées en sensibilité
sont généralement construites en administrant éesgslde régénération par ordre croissant
(i.e. en commencant par la plus petite dose), puis wrgire est réalisée sans ajout préalable
de dose pour le test de récupération, puis la reedume des doses de régénération est
répétée. En général, il s'agit de la plus petitn¢dcelle administrée juste apres la mesure du
signal naturel) : le changement de sensibilité tég@néralement progressif, la premiéere et la
derniere mesures présenteront les changementnsgibibe® les plus importants. Le rapport
des deux points corrigés en sensibilité est lecyatng ratio ». Si le protocole SAR corrige
correctement les changements de sensibilité, le sara égal a 1. La gamme de valeurs
acceptables pour ce ratio est 0,90 a 1,10 (Murrayietle, 2000a).

- dose recovery testla procédure SAR suppose que le signal de la tist suivant la
mesure du signal naturel reflete réellement laibéité de I'aliquote lors de la mesure du
signal naturel; malheureusement, aucun test dedabe ne permet de le confirmer. La
meilleure approche pour avoir une idée du maximerprécision que l'on peut attendre sur la
paléodose avec la procédure SAR serait d'applignerdose connue (assez proche de la
paléodose) a I'échantillon remis a zéro au laboegtet de retrouver la valeur de la dose avec

cette procédure.

Le protocole SAR de Murray et Wintle (2000a), tesié de nombreux échantillons de
quartz, a donné globalement de bons résultats.depg certains auteurs.§. Stokes et al.,
2000) ont observé un désaccord entre les agesusbsaion ce protocole et ceux obtenus
avec des méthodes de datation indépendantes. Meiridyntle (2003) ont donc apporté des
modifications pour I'améliorer. Ainsi, de hauts @aux de récupération d'OSL ayant été
parfois observés, une étape supplémentaire, cansisin une stimulation optique a une

température supérieure a la température de préeh@ud. 280°C/40sec), a été ajoutée a la
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fin de chaque cycle de mesuie(aprés la mesure des doses test) pour minimisexfiett

Par ailleurs, les signaux d’OSL comportent plusewomposantes appelées « fast »,
« medium » et « slow ». Jain et al. (2003) ont emsvidence la présence d’'une composante
supplémentaire (« ultrafast ») pour les sighauxéggnération et de la dose test de quelques
échantillons. Cette composante étant absente deausi naturels, sa prise en compte est
susceptible de conduire a une sous-estimation &@ge.l' L'emploi de températures de

préchauffe plus élevées a donc été préconise @immiher.

Le protocole SAR a également été adapté pour I&Ctbns par exemple les études de
Murray et Wintle (2000b), Fattahi et Stokes (200@05) et Ganzawa et al. (2005).

Méthode SARA

Duller (1991) avait exclu l'utilisation d’'un protole de régénération en single-aliquot,
a cause des changements de sensibilité intervésrandes mesures de luminescence. Avant
la mise en évidence du fait que l'utilisation d’'udese test permettait de construire une
courbe de régénération corrigée des changemensertgbilité, Mejdahl et Bgtter-Jensen
(1994, 1997) ont introduit la méthode SARA (Singl&uot Regeneration and Added dose).
De méme que la méthode mixte pour les aliquotesipies, elle combine les avantages de la
technique de régénération (notamment linterpotgficavec une procédure congue pour
compenser les changements de sensibilité en uatilisze approche de doses additives. Il ne
s'agit pas véritablement d’'une technique de simadjgdot puisqu’au moins quatre aliquotes

sont requises pour déterminer P.

La méthode comprend les étapes suivantes :

1) des doses croissantes BO(=0), B1, B2, B3 santt&gs a la dose naturelle de 4
aliquotes de quartz,

2) une procédure de régénération (construction ed'aourbe de régénération non
corrigée en sensibilité avec 3 doses de régéneraimadrant la dose enregistrée par
I'aliquote) est utilisée pour déterminer les doBés D1, D2, D3 recues par les 4 aliquotes
(DO est en fait la paléodose « apparente » dedtd#dion),

3) les doses DO, D1, D2, D3 sont représentéesrantidm des doses ajoutées BO, Bl,
B2, B3 (Figure 3.12). P est déterminée par extedfpoi de la droite de régression jusqu'a

['axe des abscisses.

-56 -



Chapitre 3 : Détermination de la paléodose

La paléodose ainsi obtenue est supposée indépendanthangement de sensibilité
introduit avec les mesures de régénération, a tiondjue le changement de sensibilité soit le
méme pour les doses DO, D1, D2, D3 (et donc inddgnende la dose ajoutée). Cette
hypothese sera vérifiée si les triangles 0, DO, B& D3, | sont homothétiques, c.-a-d. si
I'équation suivante est vérifiée :

Do_ D3
P P+B3
Si les résultats different de plus de 3%, le prowcn’est pas applicable. Une

(3.2)

condition supplémentaire est que le coefficientagression de la droite doit étre trés proche
de 1.

Dose Didéterminée avec une
procédure de régénération

I P 0 Bl B2 B3

Dose ajoutée Bi

Figure 3.12 :Représentation schématique de la méthode SARA.

3.3 Méthodes retenues

Pour la détermination de la paléodose de nos étlbast nous avons choisi :

» d'exploiter les émissions de TL des grains de quaviec le protocole mixte
multiple-aliquot, dans deux gammes de longueurdigm@ savoir le rouge et le
bleu.

Le protocole mixte, qui combine les avantages déthades de la dose additive et de
régénération, est utilisé en routine par I'équipeL®C et la paléodose est déterminée avec la
méthode LISA. Par ailleurs, cette équipe a une &ooonnaissance des propriétés de
I’émission rouge des quartz chauffés (Miallier et 82991 et 1994a ; Pilleyre, 1991) et cette
approche a été utilisée avec succes pour dateralieens de la Chaine des Puys (Montret et

al., 1992 ; Pilleyre et al., 1992 ; Miallier et,d1994b). L’émission rouge permet, de plus, de
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dater des échantillons sur une gamme d’age plusléteque la TL bleue (jusqu’a plusieurs
centaines de milliers d’années).

L'utilisation de I'émission de TL bleue pour datdes volcans anciens a souvent
présenté des difficultés. Nous avons donc soultaitéparer systématiquement les résultats
obtenus pour ces deux longueurs d’onde, pour teleteomprendre les phénomenes observés

et mettre en évidence les paramétres qui les dentrd

» de tester le protocole SAR en TL bleue

Il existe peu d’études sur cette approche daritdaalture.

» de tester le protocole SAR de Murray et Wintle @20&6n OSL

L’exploitation des émissions d’OSL des quartz d€kaine des Puys n’avait pas été
testée jusqu’alors. D’ailleurs, de maniéere pluségale, cette approche a été peu utilisée pour
les quartz chauffés.

Des résultats de mesures et de simulations (Ba#e94 ; Bailey et al., 2005) ont
suggéré que la maniere habituelle d’administrerdieses de régénération au laboratoire (a
température ambiante et en une seule expositionygitoconduire, pour des paléodoses
supérieures a 40 Gy, a une surestimation de cengémra et a une dispersion importante des
valeurs obtenues pour une série d’aliquotes. Cblgme serait lié a la différence entre le
débit de dose naturel et celui des sources de mayoent utilisées au laboratoire. Pour y
remédier, Bailey et ses collaborateurs ont prééodiadministrer les doses de régénération
par pulses de 10 Gy, entrecoupées d'une chaufféatiguote a 240°C/0s. Nous avons

également testé cette nouvelle procédure d’irrafigiour nos échantillons.

Lorsque la teneur en quartz des échantillons qus mous proposions de dater le
permettait, nous nous sommes efforcés de fairecomparaison systématique des différentes
approches retenues afin de vérifier si elles dammades paléodoses identiques sur des
minéraux issus des mémes sites et préparés de dagumune. L’'organigramme de la figure
3.13 indiqgue comment les grains de quartz, homagenegranulométrie, ont été divisés a

cette fin.

Nous avons également proposé une nouvelle appr@diadlier et al., 2007) qui
repose sur l'exploitation des signaux de TL rédidueles grains de quartz aprés un

blanchiment a la lumiére du jour. Westaway et Rsb€P006) avaient suggéré que la
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composante non blanchissable de la TL croissatiiement avec la dose d'irradiation. Son
utilisation constituait un moyen potentiel de Faffchir des difficultés rencontrées pour
déterminer la paléodose d’échantillons ancienst @ncourbes de croissance présentent des
formes complexes. Nous souhaitions donc vérifieydothése de Westaway et Roberts et
tester un protocole mixte multiple-aliquot mettantjeu :
- une courbe de premiere lecture dont la constructigmose sur la lecture
d’aliquotes irradiées a des doses croissantesetlhles a la lumiere,
- une courbe de deuxiéme lecture dont la constructroplique la lecture
d’'aliquotes remises a zéro par chauffage (380°Q/l6hadiées a des doses
croissantes et blanchies a la lumiére.

La détermination de P est effectuée a I'aide dadthode LISA.
Pour la datation des galets, nous avons explo@i$sion de TL bleue avec le

protocole mixte pour estimer leur paléodose. Cattproche est utilisée en routine par
I'équipe du LSCE.
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Grains de quartz

RTL et BTL

Procédure multiple -aliquot

\ 4

A 4

Remise a zéro
(380C x 16h)

v

Irradiation pour la courbe
de premiére lecture

Irradiation pour la courbe
de deuxiéme lecture

[« 0 » (TL naturelle) + 7 (8 doses)
doses]
Préchauffe Préchauffe
(si nécessaire) (si nécessaire)
Mesure de TL Mesure de TL
(20-500C) (20-500C)

]

Paléodose (méthode LISA)

Figure 3.13 :Organigramme des mesures.

(Remarque : Contrairement & ce qui est préconigéda littérature, nous n'avons pas effectué deéstegstématiques concernant les conditions de prdtdhen OSL, d’'ou

les valeurs données dans I'organigramme)

Procédure SAR
OSL

A 4

Préchauffe
(260C/10s)

A 4

v

Mesure d’'OSL
(125<T/40s)

v

Dose test

Dose de régénération *

(R1, R2, R3, R4, 0, R1)

Préchauffe

Procédure SAR
BTL
Y
— > B
| Préchauffe
Mesure de TL
(20-500C
Dose de régénération Dose test
(R1, R2, R3, R4, 0, R1)
| Préchauffe
v
Mesure de TL
(20-500C)

]

Paléodose (interpolation)

(220/10s)

v

Mesure d’OSL
(125<C/40s)

v

Drainage OSL
(280C/40s)

]
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3.4 Techniques expérimentales et matériels utilisés

3.4.1 Préparation des échantillons

3.4.1.1 Conditions d’éclairage

Afin de ne pas altérer les signaux de luminescehcejuartz, il est nécessaire de
prendre des précautions lors du préléevement desnélbbns destinés a I'évaluation de la
paléodose et au cours de leur traitement au labicratNous avons préleveé les sédiments sous
forme de blocs dont la surface exposée a la lunaeéré éliminée avant I'extraction des
grains de quartz, tandis que les galets de quattété rapidement enveloppés dans du papier
aluminium et leur couche superficielle éliminée peainge. Toutes les opérations nécessaires a
la préparation des échantillons au laboratoireét@tréalisées dans des conditions d'éclairage
contrdlées, en lumiére rouge ou jaune-orangée uaetzjest en effet trés sensible aux courtes
longueurs d'onde. Des précautions identiques @npises lors de la mesure des signaux de

luminescence.

3.4.1.2 Séparation des grains de quartz

Nos datations ont été réalisées selon la technidpee «inclusions de quartz »
(Fleming, 1970). Celle-ci nécessite de travailleeades échantillons homogénes en nature,
mais également en granulométrie. Chaque fractianugométrique a en effet enregistré une
dose naturelle qui lui est propre. Selon I'abondaec quartz du sédiment, nous avons utilisé
les fractions 100-200 et 200-3udn. Pour I'échantillon C397bis, les études méthagiglees
qui nécessitaient une quantité importante de quatZgalement porté sur les fractions 500-
600 et 850-100Qum, les grains étant ensuite broyés a 100-200 ou328Qum pour les

mesures.

L’échantillon de sédiment prélevé est d’abord sésbés une hotte ventilée pour
faciliter I'étape suivante au cours de laquelle agglomération des grains serait génante,
puis il est tamisé dans le but d'isoler la fracgwanulométrique d'intérét. Afin de séparer les
grains de quartz des autres minéraux ou composésibles de générer un signal parasite,
cette fraction subit un traitement chimique, adaptéda composition du sédiment et

comportant les étapes suivantes :
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= attaque a I'acide chlorhydrique (HCI) dilué poungher les carbonates,
» attaque a I'acide fluorhydrique (HF).

Celle-ci a deux objectifs. Elle permet d’'une pdditérer les feldspaths présents
dans I'échantillon et d’autre part d'enlever la dwei superficielle des grains de quartz
sur une épaisseur de 10 a0, supprimant la plus grande partie de la couchdiige
par lesa dont le parcours est trés faible dans la matiéhe. permet donc, par la
méme occasion, d'éliminer la gangue d'argile qtowe les grains. Afin d'éviter une
réaction trop violente sur les éléments les plas, fcette attaque est menée en deux
étapes, la premiére avec de I'HF dilué (10%) pentlamin environ, puis la seconde
avec de I'HF concentré durant 30 a 45 min.

» attaqgue a lacide chlorhydrique (HCI) dilué pourimgher les fluorures
éventuellement formés au cours du traitement pegtéd
= élimination des impuretés magnétiqgues (magnétitauttes oxydes de fer) de

I'échantillon, a 'aimant a main, puis au sépamat@agnétigue de Frantz pour

affiner la séparation,
= séparation des minéraux lourds de densité supér@&,70 encore présents, au

moyen d’une liqueur dense, le polytungstate deusodi
= séparation des feldspaths altérés de densitéenféra 2,62 avec la méme liqueur.

Cette valeur est préconisée par Mejdahl (1985Y)éahté, la densité des minéraux
naturels varie légérement selon les conditionsede formation ou a cause de la
présence d'impuretés. La densité du quartz purt é&ar2,65, I'intervalle 2,62-2,70
permet d’isoler une fraction riche en quartz, ntas\portant encore des feldspaths.

» attaque d’'une semaine a I'acide hexafluorosiliciffdgSiFs ; 31%) pour dissoudre
les feldspaths altérés encore présents,
» multiples rincages de I'échantillon a I'eau, avaan séchage sous une hotte

ventilée.
La fraction granulométrique considérée ne contatiquement plus que des grains

de quartz. Nous l'avons Vérifié pour les écham#loC422 et C397bis par diffraction X
(analyse réalisée par J.L. Devidal).
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3.4.1.3 Traitements des galets

La couche superficielle des galets, qui a vu laiduenou a été altérée au cours de leur
enfouissement, est tout d’abord éliminée par sc¢iageune épaisseur d’au moins 2 mm. Le
coeur du galet est ensuite broyé dans un mortiker gpudre tamisée a 100 et 16®. Les
mesures de luminescence nécessaires a la détaonidatla paléodose sont en effet réalisées
sur la fraction 100-16@m. Cette fraction est ensuite nettoyée a I'aciderblgdrique (3N),

puis elle est rincée a I'eau, a I'éthanol et adiaoe et séchée a I'étuve (100°C).

3.4.2 Mesure des signaux de luminescence

Les appareils permettant de mesurer les signauxuchenescence comprennent
principalement :

- un dispositif permettant la stimulation de la Inescence

Il consiste en une plaque chauffante pour la Tleretune source de lumiere pour
I'OSL.

- un systeme de détection de la lumiére

Il s'agit d'un photomultiplicateur (PM) et d'uneaine électronique d'analyse.

Un systeme d’'acquisition et d’enregistrement desindes est associé a ces

instruments.

Selon l'approche envisagée, nos études de lumimesomt été réalisées sur 'appareil
manuel du LPC ou sur les appareils automatiguesSIDE. G. Guérin nous a également
facilité I'accés a son appareil automatique au LGMDrsay. Dans ce paragraphe seront
décrites les spécificités relatives a la mesurauetraitement des signaux de luminescence
propres a chacun des laboratoires. Notons questdesemesures de TL ont été enregistrées
jusqu’a 500°C (excepté pour les galets: jusqu'®°@y a une vitesse de montée en
température constante et égale a 5°C/s. Ellestémédlisées sous atmosphére d'azote, afin
d’éviter des signaux parasites induits par la présel’oxygene.

3.4.2.1 Etudes de luminescence au LPC

3.4.2.1.1 Instrumentation

Le LPC dispose d'un appareil manuel destiné a kureede la TL. Il a été réalisé en
grande partie au laboratoire (Sanzelle, 1988),rérmies plans de G. Valladas. Les mesures

de TL avec le protocole de multiple-aliquot, erdtares, ont été effectuées avec ce lecteur. Il
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est équipé d'un PM EMI 9635QA a cathode bi-alcaéina faible bruit de fond. Le choix du
domaine spectral de mesure est réalisé par l'iédiaire d’un filtre coloré. Pour la TL rouge,
un filtre RG610 (Schott) a été utilisé. La combgwa PM-filtre détermine une bande assez
étroite centrée autour de 620 nm. Pour la TL bleadijltre BG12 (Leitz), laissant passer une
large bande centrée autour de 400 nm et s’'étertldanst le vert, a été employé. Il permet de
réduire considérablement le bruit de fond thermidens chaque cas, un filtre en silice a été
intercalé entre le four et le filtre coloré afin pieserver ce dernier du chauffage. De plus, il a
parfois été nécessaire d’ajouter un filtre attéewatpour réduire lintensité de signaux
dépassant la capacité de I'électronique.

La mesure du signal TL est réalisée sur une dizdmemilligrammes de quartz
déposés sur une coupelle en acier inoxydable dari@e diamétre, préalablement chauffée
pour éliminer sa TL parasite éventuelle. La cowpebt ensuite placée dans le « four », sur
une lame chauffante en tantale. L'utilisation d’'waéouche » qui comporte un évidement
calibré, rempli puis arasé soigneusement, permaédiser des mesures TL sur la méme
quantité de matériau (a 1 ou 2 % pres). Pour uribenne précision statistique, une dizaine

d’aliquotes sont mesurées par dose d’irradiation.

3.4.2.1.2 Irradiations artificielles

Le LPC dispose d’'un irradiateur gamma de Césium &&dcu par le CEA a partir des
plans de G. Valladas (1979). Le débit de dose étaitviron 40 mGy5 a la date de nos
mesures. Pour assurer ['équilibre électronique, ilegdiations sont réalisées dans des

enceintes en aluminium d'épaisseur 2 mm et powantenir environ 100 mg d'échantillon.
3.4.2.2 Etudes de luminescence au LSCE

3.4.2.2.1 Instrumentation

Nous présentons ici les appareils de mesure derleéscence que nous avons utilisés
au LSCE.

a) Le Risg

Ce lecteur automatique, de type TL/OSL-DA-15, estnmercialisé par le Risg
National Laboratory au Danemark. Il est équipé daM de type Thorn-EMI 9235QA et
permet des mesures de TL et d'OSL. Le systéeme idmulation optique est constitué de

diodes électroluminescentes émettant dans le Bleune longueur d’'onde de 470 nm. Une

-64 -



Chapitre 3 : Détermination de la paléodose

diode laser infrarouge permet par ailleurs unetation dans l'infrarouge (830 nm). Les
signaux d’OSL sont détectés a travers un filtretygee Hoya U-340 dont le maximum de
détection se situe a 340 nm. Nos mesures de TlLebémec le protocole SAR ont été
eégalement réalisées avec cet appareil, en plagdiitre bleu (MTO 380 nm) devant le PM.

Pour les mesures de luminescence impliquant cetraippune monocouche de grains
de quartz était déposée sur des disques en aoigydiable de 9,7 mm de diamétre et fixée
avec de l'huile de silicone. Ces disques étaiersuiém placés sur un carrousel pouvant
recevoir jusqu’a 48 aliquotes.

Le Risg est équipé d'une source béta’8e %Y qui a été calibrée par rapport au
faisceau d'une source d&Cs du Laboratoire de Métrologie des Rayonnemenissdats
(LMRI) du CEA. Elle délivrait un débit d'environ @4nGy.s" & la date de nos expériences.

b) L'appareil automatique de G. Valladas

Pour les mesures de TL nécessaires a la déteromrdgila paléodose des galets, nous
avons utilisé un lecteur TL concu par G. Valladiascenportant un carrousel de 16 positions.
Le PM est de type EMI 9635QB. La TL de quatre cdlepede 10 mg de poudre par dose a

été enregistrée avec un filtre violet (maximumrdedmission a 380 nm).

3.4.2.2.2 Irradiations artificielles

En plus de la source béta équipant le Risg, nonissawtilisé un irradiateur gamma de
137Cs (Valladas, 1979), de configuration semblableslie de I'irradiateur du LPC. Dans le
cadre de la détermination de la paléodose dessg#dstirradiations ont été réalisées dans des
gélules en plastique, de 1 mm de paroi, pouvarteoim60 mg de poudre de quartz. Le débit

de cette source était d’environ 18,8 mGyda date de nos expériences.

3.4.2.3 Etudes de luminescence au LGMT

Les mesures en TL rouge avec le protocole SAR tinré&alisées avec un appareil
automatique concu par G. Guérin (Guérin et Lefew@)5). Le PM est de type EMI
9235QSA. La mesure des signaux TL a été effectuéales aliquotes de 2 mg de quartz
déposés sur une coupelle et un filtre RG610 (Sklaotté utilisé pour leur détection. De
méme que le Risg, cet appareil comporte une schétz de’’SrP° dont le débit était

d'environ 59 mGy:54 la date de nos expériences.
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3.4.2.4 Intercomparaison des débits des sources

Les débits des sources utilisées dans ce travafadn’objet d’'intercomparaisons. lis

sont compatibles a 5% pres.

3.4.3 Traitement des données

Les signaux de luminescence sont enregistrés some fde comptages. Ces données
sont ensuite traitées par des programmes inforomegiqui permettent d’effectuer toutes les
opérations nécessaires a la détermination de kogase (soustraction de bruit de fond,
construction des courbes de croissance, applicafiome méthode numeérique permettant de
calculer P, test du plateau ...). Au LPC, il s’agitamment d’un logiciel Excel développé par
I'équipe de datation par la luminescence et quumta méthode numérique LISA. Au LSCE,
le logiciel ANATOL développé par N. Mercier compecemles fonctionnalités permettant
d’analyser les données enregistrées lors de la ernseeuvre des protocoles de single et

multiple-aliquot.

3.4.4 Incertitudes sur la paléodose

Pour le protocole de multiple-aliquot mis en ceuseLPC pour I'exploitation de la
TL rouge et de la TL bleue des grains de quarincdrtitude associée a la paléodose
comprend une incertitude statistique sur les mesue I'ordre de 2 & 10% selon les
échantillons, a laquelle s'ajoute une incertitudgstématique concernant la méthode
numérigue employée, évaluée a 7% (Sanzelle €t%46).

Pour le protocole de multiple-aliquot utilisé au @S pour la détermination de la
paléodose des galets de quartz, I'erreur sur P cdmpne incertitude statistique de I'ordre
de 2 a 6 % selon les échantillons (reproductibilités mesures) et une incertitude
systématique liée au choix de la fonction mathéoetutilisée pour représenter la croissance
des signaux de TL et a leur extrapolation (variaelen les échantillons, entre 2 et 10%).

Concernant le protocole SAR, aussi bien en TL qO&1L, la détermination de P a été
réalisée indépendamment sur une douzaine d’aliguidel’échantillon de quartz considéré.
La valeur de P étant obtenue par interpolatiomcértitude associée a chacune de ces
déterminations est faible (1 a 2%). Nous consid@®rdonc l'erreur statistique sur leur
moyenne. Elle correspond a I'écart-type de laithstion des paléodoses individuelles.

Pour chacun des protocoles, l'incertitude sur lBequpose comporte également une
erreur systématigue liée a la calibration des ssuradioactives et estimée a 2%.
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Chapitre 4 : Détermination de la dose d’irradiattomuelle

4.1 Introduction

Les méthodes de datation par la luminescence memijéoutre la détermination de la
paléodose, l'estimation de la dose d'irradiationustie recue par les minéraux luminescents
depuis leur remise a zéro. La dose annuelle est daer sa plus grande part, aux
rayonnements émis par les éléments radioactifsepteslans I'environnement terrestre. |
s'agit principalement :

« des radioéléments de la famille de I'uranium 288le celle de I'uranium 235%U
et 2 représentent respectivement 99,28% et 0,72% aserde 'uranium naturel). lls sont
émetteurs, B ety.

* des radioéléments de la famille du thorium 2B82sdnt émetteurs,  ety.

» du potassium 40, émettefiret y et qui représente 0,0117% de la composition
isotopique du potassium naturel.

Les chaines de désintégration radioactives 84, >**U et ©**Th sont données en
annexe 1. La contribution du rubidium 87, émetfgu la dose est quant a elle faible, (<1%
de la dose totale) et est donc souvent négligéeaiilennement cosmique forme, a basse
altitude, de particules de haute énergie (muongniient également, mais a un niveau assez
faible (<10% du débit annuel total). Il dépend de grofondeur d’enfouissement de

I’échantillon, de laltitude du site et de sa latie géomagnétique.

Le pouvoir de pénétration des rayonnements damsateére condensée, c'est-a-dire la
distance sur laquelle ils perdent leur énergietréstvariable : il est de quelques dizaines de
micrometres pour leg et de 2-3 millimétres pour I§s Quant aux rayonnemengsplusieurs

dizaines de centimetres sont nécessaires pouuattpresque completement leur flux.

4.2 Les débits de dose

4.2.1 Expression générale des débits de dose

La dose correspond a I'énergie déposée par irtadipar les particules lors de leur
interaction avec la matiére. Elle est exprimée eay&(unité : Gy) et 1 Gy = 1 J kg

Il est d'usage de considérer séparément les dfbidese délivrés par les trois types de
particules, a savoir ) Dg et D, qui sont calculables a partir des teneurs eniumafuU],

thorium [Th] et potassium [K] du milieu.
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lIs s'expriment ainsi :

Dosea : D, =D, x[U]+ D, x[Th] (4.1)
Dosep : D, =Dy, x[U]+ Dy [ Th] + Dy X[ K] (4.2)
Dosey: D,=D,, x[U]+D,;, x[Th] + D,, X[ K] (4.3)

ou les coefficients [ Dg; et D, sont les débits de dose spécifiques associescuueha
type de rayonnement, pour les familles de I'uranairdu thorium et le potassium (Tableau

4.1), l'indice i faisant référence au radioélémemnsidéré (U, Th ou K).

En géochimie, il est d'usage de donner la teneurKgd plutét quen K, [K]

s’obtenant en multipliant [¥O] par le coefficient 0,83.

Radioélément U Th K,O

" Alpha 2,78 0,732 -
. égﬁb:ed(em‘gsz ) Béta 0,146 0,273 0,649
pectiiq Y. Gamma 0,113 0.0476 0,202

Tableau 4.1 :Débits de dose spécifiques exprimés en mGypanr 1 ppm d‘uranium naturel, 1 ppm de thorium
et 1 % de KO (d’aprés Adamiec et Aitken, 1998).

4.2.2 Efficacité relative des particulesa

L’efficacité des particules a produire de la luminescence par unité de doserbée
est faible par rapport a celle dBsety (environ 10%). Cette différence s’explique par la
distribution spatiale de I'énergie déposée parni@nnement (Montret-Brugerolle, 1980) : les
particulesa présentent une forte densité de dépbt d’énergiause faible distance, ce qui
conduit a une saturation des phénomeénes physiggea la luminescence. En supposant un
coefficient d’efficacité dest égal a 0,1 (Aitken, 1985), la formule (4.1) donnkendébit de

dose [ devient donc :
D,eqs =0.1%( 2,78<[U] + 0,732[Th]) (4.4)

pour des concentrations en U et Th exprimees engifii: en mGy.ait.
Deeg coOrrespond au débit de dofequi induirait une luminescence égale a celle

induite par 3.
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4.2.3 Influence de la taille des matériaux datés

Dans ce travail, nous avons étudié deux types gposti: des galets de quartz, de
dimensions centimétriques, ainsi que des graingjuetz, d'un diametre de l'ordre de la
centaine de micrometres. Ces difféerences notabéedadle nous conduisent a évaluer
séparément les débits de dose pour chaque typggders etudié.

De plus, il est d'usage de distinguer deux comgesatians la dose annuelle pour
chacun de ces supports :

- celle d’origine externe, qui provient de son eanhement,

- celle d’origine interne, dont la source est Ipsart lui-méme.

4.3 Cas des grains de quartz

4.3.1 Atténuation due a la taille des grains

En raison des dimensions typiques des grains asmalysl00 um), seule une fraction
de I'énergie transportée par les particulest B est déposée dans les grains. Brennan et al.
(1991) ont évalué les fractions de dose déposéedepaparticulesa pour des grains
sphériques et différentes granulométries, soustmd de coefficienty;, I'indice i faisant
référence au radioélément considéré (U, Th ou K).

Des coefficients identiques ont également été tdcpour lefd par Mejdahl (1979).
Cette étude a ensuite été étendue a d'autres fatenggins par Fain et al. (1999b), qui ont
montré que les facteurs d’atténuation dépendaient ge la forme du grain, tant que la
dimension de ce dernier ne dépassait pas le milénées valeurs deg correspondant aux
fractions granulométriques étudiées dans ce trawdilété obtenues par interpolation des

valeurs publiées par ces auteurs.

4.3.2 Dose interne

4.3.2.1 Evaluation des teneurs en radioéléments des graids quartz

On suppose généralement que le quartz est exempaiddectivité (Mejdahl, 1987 ;
Grin et Fenton, 1990). La dose interne est daruriori négligeable devant celle de la
matrice. Cette hypothése étant toutefois plus oingnealide selon l'origine du quartz et la
nature de la matrice, nous souhaitions la vérgimur des grains de quartz présents dans des

sédiments cuits de la Chaine des Puys. Pour aalg, avons extrait des grains de ce minéral
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de granulométrie 315-500m de I'échantillon C396 et de granulométrie 8504LQdn de
I'échantillon C397bis, puis nous les avons broygsuee poudre tres fine (< 50m). Les
teneurs en radioéléments de C396 ont été mesum@espectrométrie gamma a haute
résolution au LPC et I'analyse des éléments trdee€397bis a été réalisée par ICP-MS au
Centre de Recherches Pétrographiques et GéochisnidaeVandoeuvre-lés-Nancy. Les

résultats obtenus (Tableau 4.2) ont confirmé Iafinéble teneur des quartz en radioéléments.

Référence de I'échantillon U (ppm) Th (ppm) KO (%)
C396 0,39 + 0,04 1,40+ 0,15 0,08 + 0,02
C397bis 0,20 +0,02 0,88 + 0,05 W

Tableau 4.2 :Teneurs en radioéléments de deux échantillonsudetzjde la Chaine des Puys. Les teneurs de
I'échantillon C396 ont été déterminées par spectsia gamma a haute résolution et celles de I'étilan
C397bis par ICP-MS.

@ 'analyse des majeurs de C397bis n’a pas étéséalic’est pourquoi nous ne disposons pas de sartem
K,0.

La révélation d’'un détecteur solide de traces raidé LR115 (voir paragraphe
4.4.2.2) qui avait été placé en contact avec unelede poudre de quartz a mis en évidence
le fait que leur radioactivité vient de quelguempofortement radioactifs dispersés dans une
matrice (en l'occurrence le quartz) qui I'est tygsu. Par ailleurs, I'analyse des éléments
traces dans le quartz de C397bis par ICP-MS a mé&vieence la présence de zirconium, ce
qui suggere que les émettearproviennent d’éléments radioactifs présents dassgiains

de zircon en inclusion dans les grains de quari@coolés a ces derniers.

4.3.2.2 Estimation de la dose interne

Du fait de la dimension réduite des grains étudiss ce travail et du parcours des
particules, nous avons négligé la contribution flety a la dose annuelle interne des grains
de quartz. Nous avons essayé d’estimer 'ordrerdedgur de la contribution des particutes
a cette composante. En considérant la formule #application numérique conduit
respectivement & une dose annuellénterne de 0,21 + 0,02 mGy:aret de 0,12 + 0,01
mGy.an® pour les grains de quartz extraits des échansill6896 et C397bis. Cette valeur
correspond a un débit de dosemaximal, puisque nous avons néglige les coeffisien
d’atténuation due a la taille des grains de qu&étte contribution, rarement bien connue, est

trés faible par rapport a la dose annuelle totagea négligée.
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4.3.3 Dose externe

Les grains de quartz sont également soumis auxnn@yoents provenant de leur
environnement immeédiat. Cependant, comme nous H'avoentionné dans le chapitre 3,
I'attaque énergique des grains de quartz a I'aflisdrhydrique permet d’enlever la couche
superficielle des grains, supprimant ainsi la gjtande partie de la couche irradiée par les
particulesa émises par la matrice. La composante externe deda est donc constituée des

fractionsf ety, auxquelles s'ajoute la contribution des rayonsnampses.

4.3.3.1 Spectrométrie gamma a haute résolution

La spectrométrie gamma a haute résolution a été aerisceuvre pour déterminer les
concentrations en radionucléides de la matriceafufiexe 2) dans laquelle étaient disséminés
les grains de quartz. La mesure est réalisée awdudire sur un échantillon de sédiment de
faible masse (5 a 8 g), séché a 110°C pendantpbithramener la mesure a un milieu « sec »
par convention, broyé a moins de 1@ et conditionné dans un tube hermétique en PETP
(Polyethylene Terephtalate). Ce matériau empéchepéetes de radoff’Rn, élément de
période tres courte (3,8 j). Un délai de quinzergoest respecté entre la mise en tube et la
mesure afin d'assurer I'équilibre radioactif ertieegaz et ses descendants, étant donné que
nous nous intéressons a tous les éléments deilaeclyacompris les post-radon.

Le détecteur contenant I'échantillon est placé dawes enceinte en plomb ayant une
faible activité afin de s’affranchir de la contriton des rayong de I'environnement. Les
photonsy produits lors de la désintégration des élément§hiJet K sont détectés par un
cristal de germanium, convertis en impulsions éigees, puis traités par une électronique
appropriée. Un analyseur sépare les impulsion®ectibn de leur amplitude, qui dépend de
I'énergie des photons. Le spectre d’émission domagment gamma est ainsi constitué de
raies. L’abscisse de chaque raie, qui correspantea&nergie, est caractéristique de I'isotope,
tandis que son intensité est proportionnelle &fecentration de cet isotope. La détermination
des concentrations des différents radioélément®absée par comparaison des intensités des
raies avec celles obtenues pour des standards.

Les raies étudiées en routine sont :

- Pour*K : 1460,83 keV

- Pour la série de l'uranium: 46,539 ke¥%Pb), 63,29 keV £*Th), 186 keV
(convolution des raies & 187,715 ké¥A() et & 186,21 keV*{®Ra)), 205,31 keV3EU, pour
les échantillons trés actifs uniquement), 295,2085¢,925 keV {-*Pb), 609,318 ke\V2{Bi)
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- Pour la série du thorium : 238,63 ke¥*%Pb), 338,4 keV %€%Ac), 583,191 keV
(?°®T1), 911,07 keV ¥%Ac)

Le spectrométre gamma permet ainsi d’obtenir sépemé les teneurs en uranium,
thorium et potassium de I'échantillon. Il permetalegnent d’étudier I'état d’équilibre des
différents descendants de l'uranium 238, notammentadium 226 et le plomb 210
descendant du radon 222, ce qui rend possiblelliatran le degré de fuite de ce dernier.
Notons, pour terminer, que ce systeme exige upitédsement a I'azote liquide (-196°C) et
que cette technique impose des comptages longs §4jaurs), afin de disposer d'une

statistique de comptage suffisante.

4.3.3.2 Prise en compte de I'humidité

Les mesures de spectrométrie gamma sont réalisaedalsoratoire a partir
d'échantillons secs, alors que, dans les conditimsstratigraphie réelles, ces derniers
contiennent toujours une proportion non négligeabiheimidité. Cette eau présente dans le
sédiment absorbe une partie des radiations iomsatt surtout, sa présence a pour effet de
diminuer I'activité spécifique du milieu. Ces phémnes se traduisent par une atténuation
des différentes doses,(B ety) recues par les grains de quartz. Une correctgindenc
indispensable.

La procédure expérimentale permettant de déternfaremeur relative en edudans
un échantillon est la suivante : une portion deHantillon brut est pesée dans les heures qui
suivent le prélévement, puis elle est mise au Bourl0°C jusqu’a séchage complet. Cette
portion est ensuite repesée. Par convention, ltpalest éliminée a 110°C est appelée eau
libre, par opposition a I'eau liée qui part a uempérature beaucoup plus élevée'obtient
alors en faisant le rapport de la masse d’eau Blorela masse du méme échantillon avant

séchage.

4.3.3.3 Prise en compte de la différence de composition eatla matrice et le quartz

Dans le cadre de ce travall, la valeur de la doseelle a déterminer est celle déposée
dans le minéral luminescent, a savoir le quartz. |8 doses calculables a partir des
expressions données précédemment correspondentatriae qui, généralement, ne contient
gu’une faible proportion de quartz. Il est doncessaire de corriger la valeur de la dose par
un facteurg tenant compte de la différence de compositioneeletrquartz et la matrice. Ce

facteurq s’obtient a I'aide de la formule suivante :
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g = <TEL(quartz)>/<TEL(matrice humide)>
soit : g = <TEL(SiQ)>/Zp,<TEL;> (4.5)

ou p; est la teneur en élément majeur i dans I'’échanti(evecZzp; =1) et le terme
<TEL;> est le transfert d’énergie linéique moyen powr ééectrons déposant la dose dans
I'élément i considéré. La valeur du TEL varie et &vec I'énergie de la particule, mais le

rapport des TEL pour deux milieux différents enatéprelativement peu.

Les valeurs des <TEk pour les principaux oxydes entrant dans la coitipasdes

échantillons ont été calculées par Pilleyre (1995ont mentionnées dans le tableau 4.3.

Elémenti| SiO, | Al,Os | Fe0s| CaO | MgO| NaO | K,O | P,Os | TiO, | MnO | H,0

<TEL;>
(enMeV.g | 1,7112|1,6737| 1,5352| 1,6582| 1,6958| 1,6514| 1,6117| 1,6886| 1,5798| 1,4906| 2,0257
1 A
.cm")

Tableau 4.3 Valeurs des TEL pour les principaux oxydes entdamts la composition des échantillons.

La composition en éléments majeurs de nos echamdjliqui a été déterminée par ICP-
AES au Centre de Recherches Pétrographiques ehiBéques de Vandoeuvre-lés-Nancy,

est donnée en annexe 2.

4.3.3.4 Prise en compte de I'atténuation due au traitementhimique

L’attaque énergique des grains de quartz a I'aftidehydrique supprimant la couche
superficielle des grains, la dose annug@lldéterminée a partir des mesures de spectrométrie
gamma doit donc étre corrigée. Pratiguement, I$gsair de quartz dissoute dépend fortement
de l'origine des grains, de la concentration deidla et de la durée du traitement, et elle est
donc difficile a estimer. Selon une étude de BE#7Q) sur des grains de quartz de L@
une attaque d'une heure a HF concentré réduit tekamétre de 9um. Les facteurs
d’atténuation calculés par cet auteur sont 0,915 [aosérie du thorium et 0,940 pour la série
de l'uranium. L’atténuation est négligeable pourplgtassium 40. Bien que les calculs de
paléodose aient porté sur des granulométries unphesi élevées dans ce travail, nous

retiendrons ces coefficients.
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4.3.3.5 Formules corrigées

Compte tenu des facteurs précédemment cités, tesufes permettant d’'obtenir les

débits de dose contribuant a la dose externe déassgite quartz s'expriment comme suit :

Dosef externe

D pexe = 4% (1~ h)x{ 0,146¢ 0,948 x;, x[U]

+0,0273¢ 0,915 y;, x[Th] + 0,64>9)(K20><[K20]} (4.6)
Dosey externe:
D, = 4% (1~ h)x{0,113<[U] + 0,0478[ TH+ 0,204 K, d} 4.7)

dans lesquelles les concentrations en U et Thesqimées en ppm, PO] en % et
Dpext €t Dext €N MGy.a.

La contribution du rayonnement cosmique au débitlake est évaluée a partir de la

formule suivante, proposée par Prescott et Hutto8g) :

D =0,21x expE 0,078 x+ 0,0006x° (4.8)

cosmique
ou X, qui correspond au produit de la densité du milgar la profondeur du

prélévement, est exprimé en hg.Tet Diosmiqueen MGy.af.

Cette formule est valable au niveau de la mer, poerlatitude géomagnétique de 55°
et pour des profondeurs comprises entre 1,5 etgs@hrif. Des formules complémentaires
permettent de prendre en compte laltitude et kulde géomagnétique du site étudié
(Prescott et Stephan (1982)) et des profondeussgdyvées (Prescott et Hutton (1994)).

4.4 Cas des galets de quartz

4.4.1 Caractérisation des galets

La nature pétrographique des galets sélectionnés qeotravail a été déterminée par
Pierre Boivin (Laboratoire Magmas et Volcans), mdservation de lames minces. Ces
analyses, dont les résultats détaillés sont doenéannexe 3, ont montré que ces galets
étaient des quartz filoniens ou hydrothermaux éitlsqoontenaient parfois des traces de

minéraux autres que du quartz (feldspaths, biositesons ...), ce qui leur confére une

-76 -



Chapitre 4 : Détermination de la dose d’irradiattomuelle

certaine inhomogénéité. Des minéraux tels que ddspaths et zircons sont susceptibles
d’introduire de la luminescence parasite et, ds,dies zircons contiennent souvent plusieurs

dizaines de ppm d’uranium.

4.4.2 Dose interne

4.4.2.1 Activation neutronique

Les concentrations en radioéléments dans les galetsté déterminées par activation
neutronique, sur la partie centrale de I'échamntjlldoroyée jusqu'a une granulométrie
inférieure a 16Qum. Cette technique trés sensible a été mise enecawvtaboratoire Pierre
Siue (Saclay) par Jean-Louis Joron. Elle consistendre radioactifs les éléments d’une
substance en les soumettant a un flux de neutf@rsniques ou épithermiques provenant
respectivement des réacteurs nucléaires Orphéesinis @e Saclay. Les rayons gamma émis
par les noyaux fils sont ensuite mesurés par speétrie gamma a haute résolution et les
teneurs en radioélément déterminées par comparaigen celles d’étalons de composition

connue, irradiés simultanément.

Les teneurs en radionucléides des galets sont dendéans le tableau 4.4. Les
concentrations en U et Th se sont révélées trétefa(respectivement de I'ordre de 0,05 et
0,1 ppm), tandis que celles en K varient d’un étihan a I'autre (de quelques dizaines a
guelques centaines de ppm).

L’analyse par activation neutronique nécessite tras faible quantité de matiere
(~100 mg), ce qui constitue un avantage importaotr pdéterminer les teneurs en
radioéléments d’échantillons de petite taille, @le les galets étudiés dans ce travail. Par
contre, pour I'évaluation de la dose externe pramtle I'environnement de ces galets ou de
celui des grains de quartz (cas étudié précédemmspt pose le probléeme de la
représentativité d’une aliquote de 100 mg par reppdensemble de la matrice sédimentaire.
C’est pourquoi nous avons alors préféré mettre amregla spectrométrie gamma a haute
résolution et réaliser des mesures sur quelquesnges de sédiments. En outre, concernant la
famille de I'uranium, I'analyse par activation neutique donne uniguement des informations

sur I'élémenf3®U mais elle ne permet pas d'étudier I'état d'édudide ses descendants.
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Référence du U Th K
galet (ppm) (ppm) (ppm)
C404-1 0,007 0,0087 26
C404-6 0,16 0,14 652
C404-8 0,042 0,16 2152
C404-9 0,054 0,12 495
C404-10 0,068 0,096 564
C404-11 0,053 0,24 1116
C404-12 0,094 0,006 90

Tableau 4.4 :Teneurs en radioéléments des galets étudiés dansravail déterminées par activation
neutronique. L’erreur totale sur ces données etimée a + 10% et prend en compte l'erreur statisécde
mesure et I'incertitude sur les teneurs en radin@éts des standards utilisés.

4.4.2.2 Détecteurs solides de traces nucléaires

Pour révéler la présence éventuelle de radioél&m@anetteurst dans les galets de
quartz et observer leur distribution spatiale, naugns utilisé un détecteur solide de traces
nucléaires. Il s’agit du film LR115 fabriqué par dak et constitué d'une couche de
nitrocellulose teintée en rouge, de 12 um d'épaissar un support inerte de 100 um en
polyester. Une section polie de galet a été placéson contact. Aprés quelques mois
d’exposition, le film subit une attaque dans unnbdé soude a 2,5N, thermostaté a 60°C
pendant 2 h. Ce traitement chimique permet la ato#l de micro-trous, de 1 & 15 um de
diamétre, situés dans la couche de nitrate delegiudu détecteur et qui correspondent au
passage des particulesCes traces sont observables au microscope ansagrandissement
photo. Il est aussi possible de scanner le filmaiélé d’'un scanner a haute résolution et de

dénombrer les traces avec un logiciel approprié.

La révélation des films LR115 a confirmé la faitd@eur des galets en radionucléides
et a montré que leur répartition était homogenesein de ces fragments de roche. Ce sont

principalement les zircons qui sont responsablda geésence de points chauds sur ces films.

4.4.2.3 Estimation de la dose interne

Compte tenu des dimensions des galets étudiésedialdl.5), I'atténuation des doses
a et B internes est négligeable. Un facteur de foffnest par contre introduit pour tenir
compte du fait que le parcours desst bien supérieur aux dimensions des galetseetesi
rayonnement ne déposent donc qu’une fraction deéieergie dans ces échantillons (Aitken,
1985).
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Echantillon Masse Epaisseur Longueur Largeur Facteur de
(9) (cm) (cm) (cm) forme F
C404-1 77 2,5 6 3,8 0,896
C404-6 124 3 6,5 3,8 0,850
C404-8 93 55 4 3 0,870
C404-9 68 4,5 3,5 3 0,868
C404-10 15 25 4 3,3 0,932
C404-11 42 2,8 2,6 4,5 0,911
C404-12 38 25 4 3 0,904

Tableau 4.5 :Caractéristiques des galets permettant le caleufatteur de forme.

Le débit de dose interne s’obtient avec la formule (4.4) et lesitiéde dose ety

avec les formules suivantes :

Dose interne:
Dy =0,146<[U] + 0,0273[Th|+ 0,648 K,O] (4.9)

Dosey interne:
D, = (1=F)x{0,113<[U]+ 0,0478[Th|+ 0,204 K,O]} (4.10)

La dose annuelle interne totale pour le galet G8l0gar exemple, s’éleve a (0,14 £
0,02) mGy.afl. La contribution de la dose annuelle interne ddse annuelle totale est donc

trés faible.

4.4.3 Dose externe

Les mesures de luminescence sont réalisées soguedu galet, apres élimination par
sciage de la partie superficielle (au moins 2 mmaldiée par les et émis par la matricd_a
dose externe comprend donc les contributionsg/gesvenant de la matrice et des cosmiques.

Comme dans le cas des grains de quartz, la gosst calculable a partir des
concentrations moyennes du milieu en radioélémeDes corrections de la teneur en
humidité du site et de la différence de composit@rire le quartz et le sédiment sont
nécessaires et s'effectuent respectivement pateltimdiaire des facteus et g définis
précédemment. De plus, un facteur de foFmest introduit pour tenir compte de I'atténuation

desy a la traversée du galet. La dgsexterne s’obtient donc avec la formule suivante :
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D, =0 (1-h)x Fx{0,113<[U] + 0,0478[ TH+ 0,204 K,d} (4.11)

dans laquelle les concentrations en U et Th sontimées en ppm et O] en % et

Dyext €N MGy.aH.

La dose cosmique est évaluée par ailleurs a phesiformules proposées par Prescott
et Hutton (1988, 1994) et Prescott et Stephan (1982

4.5 Détermination in situ de la dose annuelle externe gamma et
cosmique

4.5.1 Spectrométrie gamma de terrain

La dose annuelle externe gamma peut étre déterrparédes mesures de radioactivité
réalisées sur le site méme du prélevement de Iditloa, a I'aide d'un spectrométre de
terrain. Cet appareil permet d’enregistrer et digsex I'énergie déposée par les raygprdans
le milieu. Il comporte une sonde cylindrique, religar un cable a un analyseur et contenant
un scintillateur constitué d’un cristal Nal. La senest introduite dans le trou méme ou a été
prélevé I'échantillon a dater, afin de réaliser dessures dans des conditions aussi proches
qgue possible de celles ou ce dernier se trouvestde son séjour sur le site. Cette méthode
permet d’obtenir en un temps bref (de quelquesimiésade minutes a quelques heures) une
estimation de la dose annuelle gamma, et éventoeliede la dose cosmique selon le réglage

de l'appareil (N. Mercier, com. pers.).

4.5.2 Dosimetres thermoluminescents

Une méthode alternative a la gammameétrie de tepaimet de déterminer la doge
externe et la dose cosmique simultanément. |l styia dosimétrie TL de site, qui présente
l'intérét d'étre peu dépendante des conditionsudlibge radioactif et de tenir compte de I'état
d’homogénéité et de la composition du sol. Cettarigue ne donne aucune information sur
I'état d’équilibre des familles radioactives, meexi est sans conséquence sur le résultat. Elle
est aisée a mettre en ceuvre et ne demande querdged de faible diamétre (de I'ordre de 2
a 3 cm). Nous décrivons d’abord cette méthode wlielle est mise en oeuvre dans la
majorité des laboratoires, puis nous détaillonsteoknique reposant sur I'emploi de milieux
naturels de référence qui a été mise au point eptad par I'équipe de datation par la

luminescence du LPC.
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4.5.2.1 Méthode « traditionnelle »

La technique consiste a disposer, a I'emplacenmeehéchantillon prélevé, une capsule
étanche contenant un matériau thermoluminesceapitdsphore ») qui a auparavant été remis
a zéro par un chauffage approprié. A l'issue dapslde temps qui peut varier de quelques
semaines a un ou deux ans, la capsule est rdtaéEL. du phosphore est ensuite lue dans les
délais les plus brefs et convertie en unités de gas I'intermédiaire d’'un auto-étalonnage
basé sur I'emploi d’'une source de rayonnementiaeif calibrée. Connaissant la durée
d’exposition, il est alors possible d’en déduirelé&bit de dose moyen au point de mesure, en
mGy.an', par exemple. Il faut cependant garder & I'espré la dose mesurée ainsi dépendra
des conditions de I'expérience, notamment des patrasisuivants :

- la nature du phosphore,

- la nature et I'épaisseur des enveloppes protestri

- les proportions des différents radioélémentsnedgisur site,

- la nature du milieu et sa teneur en eau,

- la méthode de mesure.

Dans le cadre de la datation par la luminescenoes herchons a évaluer la dose
annuelle [gamma + cosmiques] déposée dans undgagouartz. Afin de ne pas comptabiliser
la composant@ provenant des radioéléments du sédiment, la cagstilgénéralement faite
en métal cuivreux ou ferreux, avec une épaisseada de I'ordre du millimetre. Mais ceci
a aussi pour conséquence un affaiblissement dentp@sante gamma de faible énergie, dont

il faut tenir compte par la suite.

Finalement, la conversion entre la dose recherehée résultat brut de la mesure est
faisable, moyennant une bonne connaissance dde®idacteurs a prendre en compte, et de

leurs effets quantitatifs respectifs.

A l'origine, la technique a été mise en ceuvre dedtuorure de calcium (Caet le
sulfate de calcium (CaSPcomme phosphores. Ces milieux, qui sont encalieasd, doivent
étre dopés pour augmenter leur sensibilité TL .epample au Mn ou au Dy pour Gagu Dy
pour CaSQ
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Pour un flux® de photons d’énergie donnée, E, I'énergie moyal@msée dans un
élément de volume d’épaisseur dx (en ¢*rest :
dE = ®.Ep,.dx (4.12)
ol paest le coefficient massique d’absorption dans leemionsidéré (en chy?).

Cette absorption se fait par effet photoélectrigiet par effet Comptorog) :
14,(E)=1(E)+0,(B) (4.13)

Le rapporte des doses déposées dans le phosphore et dankele par un spectre
donnéd(E) de rayons gamma serait la suivante, si I'atiéon par la paroi de la capsule était

négligeable :

£= _[CD(E):ua(E) phosphore EdE (414)
'[(D(E)':ua(E)milieu'E'dE

En réalité, pour tenir compte de I'atténuation gacire par I'enveloppe du dosimétre
(épaisseur x, en g.cf la relation s’écrit :

_ ’uaphOSphore_[q)(E)-e_'u(E)'x. E.dE
[ P(E) £ (E) oy EGE

ou U(E) est le coefficient d’absorption massique pdenveloppe (en cfgl). En

(4.15)

toute rigueur, il faudrait tenir compte du spectte rayons gamma secondaires issus
d’interactions Compton dans les parois du contemeais, en pratique, la différence est
inférieure a 1% (Fain et al., 1985).

Or, non seulement l'atténuation par I'enveloppeiegtortante (5 a 15 % suivant les
cas), mais, de plus, les coefficients d’absorpti@ssique dans le Cag(@ = 11,3) et dans le
Cak (Z = 12,7) sont différents de ceux du quartz (23). En effet, ils ont un Z moyen
(paramétre qui contrdle I'absorption massique) @ieve. Il en résulte queest variable et
peut étre significativement différent de 1. Poulicaker ce terme, il est donc nécessaire de
connaitre la nature du milieu et le spectre gamare @e milieu, ce qui normalement n’est
pas le cas. Il faut, en outre, disposer d’'un coelealcul approprié. Des coefficients valables
pour un sol « moyen » et un spectre « standardt»etn proposés par différents auteurs
(Valladas, 1982, Fain et al., 1985), mais leur asagn cas particulier est donc entaché d'une

incertitude.
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Pour diminuer les difficultés, un grand nombre dieoratoires ont adopté I'alumine
(Al,0O3) depuis que ses propriétés de dosimétrie TL (#&abi sensibilité, notamment) ont été
grandement améliorées par la mise au point d’'uobntque de dopage au carbone, par
Akselrod (1990). En effet, 'alumine a un numéromtque moyen (Z = 10) égal a celui du
quartz, ce qui permet de minimiser les écarts genge a l'irradiation entre ces différents
milieux.

Il demeure quand méme le probleme de l'atténugiaml’enveloppe. Pour le Cag0
et le Cal, l'atténuation de la composante gamma de basggiérest intéressante car c’est
précisément pour les basses énergies que la dif€rde dose absorbée est la plus grande
entre le quartz et le phosphore (effet photoélgetridominant, croissant avec Z). Avec
I'alumine, il suffit que seules les particul@soient arrétées, donc I'enveloppe peut étre mince
et, partant, la correction d’atténuation des gamseaa minime.

D’autres corrections sont a faire, pour passeraddose mesurée a la dose annuelle
recherchée : une correction d’auto-dose et uneection de fading. La premiére est relative
au fait que certains phosphores contiennent urite ppiantité de radioéléments, suffisante
pour contribuer un peu a la dose accumulée. Lanslec@orrespond, au contraire, a une
certaine perte de mémoire par fading. Les labaesdiabitués a travailler avec un matériau
donné connaissent les coefficients a appliquer pourger ces deux problemes (N. Mercier,
com. pers.).

Par ailleurs, certains phosphores présentent umalsigarasite, non TL, qui peut
s’ajouter au signal TL. Ce phénoméne est lié adafiets de surface et peut étre en grande
partie corrigé par un traitement chimique préalabla mesure, complété par 'usage d’azote

trés pur lors de la mesure.

Il reste a évoquer une derniere source d’errearcadnversion de la TL (émission
lumineuse) en termes de dose (en Gy). Les techsigdeptées sont toutes apparentées a
celles mises en ceuvre pour la mesure de la paléatias échantillon a dater et décrites dans
le chapitre 3 et sont, de ce fait, sujettes aux eseimcertitudes. Rappelons que celles-ci sont
liées d’'une part a I'équivalence supposée entreadliation avec une source naturelle et une
source artificielle et d’autre part aux variatiots sensibilité d’'un phosphore donné avec
I'irradiation et le chauffage. Pour ces derniersnf®y signalons tout de méme que, d’'une
facon générale, les dosimetres TL ont un compomémettement plus simple que le quartz.
C’est en partie di au fait qu’ils sont utilisés slam domaine de doses tres faibles (de I'ordre

de quelques mGy au maximum).
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Quand on fait le bilan, on pourrait arriver & lancloision que la dosimétrie par TL
n'est pas une technique trés précise. En réaiitéus les problémes potentiels sont bien réels,
ilIs sont néanmoins bien contrdlés actuellemensadte que cette technique permet de faire de
la dosimétrie de terrain avec une incertitude dlbgui est généralement de quelques
pourcents. Ceci est d’autant plus vrai que I'allamdiopée au carbone ¢8l;: C) présente, par
rapport a ces problemes, d'excellentes performafegs Soumana et al., 1994, Bgatter-
Jensen et al., 1997). Cette incertitude resteodte$ facons, significativement inférieure a
l'incertitude qu’il y a a extrapoler la dose mesush quelques mois ou en quelques années a
la dose moyenne qui a prévalu pendant toute laeddignfouissement d’'un échantillon a
dater. En outre, du fait de la petite taille desiah@tres, la dosimétrie TL présente, par rapport
a la dosimétrie utilisant une sonde gamma (génmaexie Nal), I'intérét d’étre plus ponctuelle
et de prendre en compte les variations saisonnideeda dosey (dues aux variations

d’humidité du milieu) et le rayonnement cosmique.

4.5.2.2 Méthode originale de détermination de la dose gammet cosmique sans source
de calibration artificielle

a) Principe

Dans ce contexte, une technique de dosimétrie Phsant sur 'emploi de milieux
naturels de référence a été mise au point paripéqdu LPC. Cette technique consiste a
traiter et mesurer en méme temps des dosimetrpesdis dans les sites a étudier et d’autres
dosimetres placés en des points de référence pequéls le débit de dose est connu avec
précision. L'évaluation de la dose recue se faitpse simple interpolation. Les avantages
attendus par rapport a des techniques plus classgpnt les suivants :

- L'utilisation d’une source radioactive calibré&st pas nécessaire, ce qui entraine
une économie d'argent et permet d’éviter des diffés administratives (de plus en plus
grandes actuellement).

- L'utilisation de milieux naturels pour la calilti@n revient & avoir des débits de dose
et des spectres comparables, ce qui n’est pas lave& une source artificielle.

- Plusieurs des causes d’erreur citées plus haot 3 mémes pour tous les
dosimétres d’'une campagne de mesures donnée (asgo{fading, TL parasite, méthode de
mesure), de telle sorte qu’il n’est pas nécesshar faire I'évaluation : la compensation est

automatiquement prise en compte dans une compardiste.
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Par contre, I'emploi de cette méthode est limitéhasecteur géographique proche des
points de référence et a des milieux de nature eadioactivité comparables, ce qui est le cas

dans le cadre de notre travail.

b) Description de la méthode

Les points de référence

Les points de référence ont, a l'origine, été deaians le but d’étalonner une sonde
gamma (Nal) de terrain (Erramli, 1986, Sanzellalgt1988) et ils ont servi, par la suite, a
différentes expériences de dosimétrie TL (Mialk¢ral., 1988, Soumana, 1993, Soumana et
al., 1994). Les criteres de choix étaient les suwa il fallait des milieux proches, par leur
composition, des milieux rencontrés dans le coetdgtla datation et dans lesquels le débit de
dose, constant, puisse étre évalué de différertieané. A cet effet, des roches saines,
macroscopiquement homogéenes (a I'échelle de quelgmg dans un volume suffisant par
rapport au parcours des gammas (soit enviror)1ant été choisies.

Au départ, afin d’introduire la sonde gamma, desades de 70 mm de diamétre et
environ 60 cm de longueur ont été effectués dassatshes en place, présentant une certaine
variété de composition (Tableau 4.6) et disperd@as un rayon de 30 km environ a partir du
laboratoire (LPC). Par la suite, deux gros blocsralthe, un trachyandésite (C341, 10,5
tonnes) et un granite (C347, 9,5 tonnes) ont ég@iact déposés a proximité immediate du

laboratoire.

Référence Localisation Nature
LAS Montagne de la basalte
Serre
MAZ Mazayes trachybasalte
Les Cézeaux
CEz Aubidre trachybasalte
GOU Col des Goules trachyandésite
MPX Montpeyroux arkose
PEP Pépiniére de Royat granite
LMP La Montf’;\ gne basalte
Percée
Les Cézeaux trachybasalte
€34l (bloc de Lemptégy)
Les Cézeaux :
C 347 (bloc de Manson) Granite

Tableau 4.6 ‘Liste des milieux de référence pour la dosiméteidadradioactivité naturelle.
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Le débit de dose dans ces différentes roches 2wkié de differentes fagons
(Tableau 4.7) :

- par calcul a partir de leurs teneurs en radioélém évaluées par différentes
méthodes,

- par mesure avec des sondes Nal (étalonnéesrgjlleu

- par mesure avec des dosimeétres.

Ces mesures ont, en partie, fait I'objet d’'une rcdenparaison entre différents
1997).
principalement avec une sonde Nal étalonnée adlleotamment par N. Mercier (LSCE) et
P. Guibert (CRPAA, Université Bordeaux 3).

laboratoires (Fain et al., Des mesures oémmghtaires ont été effectuées

Référence)

(V]

[Th]

Y

ZRaP T

[K20]

Cosmiques|

D

(ppm) (ppm) (%) (uGya?) | (uGya?)
LAS | 2,14+0,04| 7,574 0,15 1 1 2,33 0,02 120420 | 1200 + 43
LMP | 1,6£0,14| 5,91+ 0,09 1 1 0,820,03| 120+20 | 767 %24
MPX |1,38£0,03| 3,61£0,2 1 1 3,02 0,04| 110+15 | 1041 +4]
MAZ |2,39+0,08| 8,58+ 0,04 1 1,07 | 2,240,03| 200+20 | 1346 +54
GOU |3,18:0,12|11,95+0,06| 1 1,11 | 3,130,04| 110+15 | 1711 +532
C347 | 2,84:0,12| 4,67+0,1 1 1 4,27%0,1| 170 +15 | 1570 +4Q
C341 | 1,8:005| 642604 | 1,1 1 1,63 0,03 170+15 | 1030 + 20
CEZ |2,17£0,05| 7,58+0,10 1 1 1,0# 0,08 17015 | 1176+ 53
PEP | 5310 | 19+2 1 1 4,55t 0,24| 140+ 20 | 2645 +38D

Tableau 4.7 :Teneurs en radioéléments et doses annuelles dardifférents milieux de référence,.B dose
annuelle [gamma + cosmiques] dans le milieu congpillaprés des mesures in situ et les valeurs oadsul
d'aprés les teneurs en radioéléments. Les rappis que?°Th”®U sont des rapports d’activité. La dose
annuelle cosmique est calculée d'apres Prescoliigton (1994) et a été vérifiée par mesure avec sorale
Nal pour deux sites (C341 et C347, N. Mercier, cpers.).

Présentation du dosimeétre et étalonnage initial

Le phosphore utilisé est I'alumine dopée au carb@igDs: C) en poudre (200-315
um). La remise a zéro est faite par un chauffagimaua 330°C pendant une nuit. La capsule
utilisée pour contenir la poudre est un tube eardnbxydable de 1 mm d’épaisseur de paroi,
8 mm de diamétre extérieur et 9,8 mm de profondeile (soit 277 mmde volume). Sa

fermeture étanche est assurée par une gaine p@yhemo-rétractable qui est scellée sur le
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tube a la facon d’'une papillote, par chauffageimtgment des extrémités. Enfin, le dosimétre
est disposé dans un tube PVC scellé aux deux exéuhe fagcon étanche par chauffage et
pincement, de facon a le protéger completement mauoir I'insérer facilement dans un
sédiment.

Un tube contient environ 490 mg de poudre d’alum@@mnme la paroi est en acier, |l
se pose la question de savoir si I'équilibre étedtiue entre les deux milieux est réalisé (a
cause des électrons secondaires issus des pd@@pyes Murray (1981), cet eéquilibre est
atteint a partir du moment ou il y a plus de 100degdosimetre dans le conteneur. Donc, ce
ne devrait pas étre un probleme, d’autant moins tetet étant le méme dans tous les
dosimeétres, il ne devrait pas influer sur le régulfinal d’une méthode strictement

comparative.

La premiéere série de mesures a été effectuée ssitéss de référence seuls. Elle avait
principalement pour objet de vérifier la linéarté la TL en fonction des doses annuelles
estimées préalablement (Tableau 4.7). Les dosimétomt restés sur site durant un an
exactement.

Les mesures sont effectuées dans les mémes caosdifice les mesures de paléodose
sur échantillons de quartz (cf. chapitre 3) avediltne bleu (Leitz BG12). L'alumine présente

un pic principal a 195°C (Figure 4.1).

120000

100000 +

80000 -

60000 -

TL (u.a.)

40000 -

20000 A

0 T T T T
0 100 200 300 400

Température (C)

Figure 4.1 : Courbe de thermoluminescence d’une aliquote d'aenenregistrée au cours d’'une montée en
température a 5°C/s (filtre bleu Schott RG610).

La figure 4.2 représente lintensité du pic TL emdtion de la dose d'irradiation

annuelle. La courbe est tracée avec les résultats, [sans aucune correction.
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TL dosimétres = f(dose annuelle)

100000

y = 32.16x +447.78
&~ 80000 1 R? =0.9928 -
" -
¢ 60000 | P
= -
S 40000 - —
~ T
_ -
= 20000 - PR
0+— : : : : : :
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500

dose annuelle ( pGy.an?)

Figure 4.2 : Intensité du pic TL (coup&)sen fonction de la dose annuelle dans le milig@y.an) pour les
sites de référence. Durée d’exposition : un an. :(Rgdroite de régression ne prend pas en comgseblarres
d’erreur)

L’analyse des résultats montre une bonne corrélatiatre le signal TL et la dose
annuelle. La droite passe tres pres de l'origireales, ce qui permet de penser que les effets
parasites sont faibles ou nuls.

En toute rigueur, pour que les mesures soient caabfes, il faudrait les corriger en
les divisant par le factew@r(rapport des doses déposées, cf. équation 4.1®stjsusceptible
de varier d’'un milieu a I'autre. Pour les milieuvansidérés ici, les variations individuelles de
€ devraient étre minimes car ils ont globalement deseurs [SiQ + Al,O3] assez
comparables. Mais il faut souligner que pour deBemi trés calcaires la différence par

rapport a un milieu siliceux pourrait dépasser b#iif et al., 1985 ; Soumana et al., 1994).

Principe de la méthode

En pratique, a la série d’échantillons présentées da paragraphe précédent était
ajouté un dosimetre placé dans un milieu de ratlioge inconnue : Le Fraisse 1 (voir
chapitre 5). Le report de I'intensité TL du dosimétle ce site sur la droite de la figure 4.2
permet d’estimer la dose annuelle dans le milied9 mGy.aft.

Il est évident que, s'il faut, pour toute série diesimetres placés dans des sites a
mesurer, placer et mesurer aussi 9 autres dossnélee référence, c’est assez lourd
(notamment en prenant en compte le trajet a parcpaur la pose et la récupération, soit
environ 120 km). Il serait donc judicieux de pouuw@duire le nombre de sites témoins par la

suite. Trois points de référence, avec une bonnamique de doses, devraient convenir.
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Les trois points de référence retenus sont les 8éaos de roche situés aux pieds du
laboratoire (C341 et C347) et le granite de la piépé situé aux portes de Clermont (PEP).
Ces points ont l'intérét d’étre trés faciles d’axa# il se trouve, en outre, que la droite de
régression que l'on obtient avec seulement ces points est parfaitement identique a la

droite moyenne obtenue sur 9 points (Figure 4.3).

TL dosimetres = f(dose annuelle)
100000
-~ 80000 A y= 32.242x + 302.43 - 4
" R2=0.9971 T
» 60000 T
o ® -
= -
8 40000 | T
- - -
= 20000 | T
0+ : : : : :
0 500 1000 1500 2000 2500 3000
dose annuelle ( uGy.an?)

Figure 4.3 : Intensité du pic TL (coup3$) en fonction de la dose annuellgGy.an') pour trois points
seulement parmi les neufs de la figure 1.1.

Ainsi, on peut considérer ce groupe de trois poicenme représentatif d’'une
moyenne générale et prédire qu’il donnera donc émenrésultat. En effet, en utilisant ces
trois points seuls, on trouve, pour le dosimétrérissel : 1,19 mGy.dn

Par la suite, dans le cadre de ce travail, noussafait trois campagnes de déposes de
dosimetres dans les trois roches de référence,&nentemps que dans divers sites a dater.
Ces expériences ont permis de veérifier une tresdoeproductibilité : la distribution relative
des trois intensités TL reste la méme (Tableau EI8) est évaluée en prenant le signal TL de

la pépiniere (PEP) comme référence.

Rapport considéré Série de mesures

1 2 3 4
C341/PEP 0,381 + 0,006 0,378 +0,011 0,382 + 0,009 0,394 + 0,006
C347/PEP 0,636 + 0,011 0,633 + 0,025 0,629 + 0,013 0,646 + 0,009

Tableau 4.8 :Rapports des intensités TL pour les points deeéfie C341 et C347 par rapport a la référence
PEP pour 4 séries de mesures distinctes.
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c) Discussion

Cette technique d’évaluation de la dose d’irradiatiannuelle externe s’avére
particulierement fiable et facile a mettre en ceufalee comprend une incertitude statistique
qui dérive essentiellement de la dispersion desuressde TL dans une série de mesures.
Typiquement, avec I'alumine en poudre, on peut respén écart type relatif de 1,5 a 2% sur
une série de 10 mesures pour un tube donné, cdoguiera une incertitude statistique du
méme ordre pour I'évaluation de la dose annuetiberchée.

L’erreur systématique comprend deux sources :lbateage général et la conversion
[dose déposée dans le dosimeétre]/[dose déposée ldanslieu]. En ce qui concerne
I'étalonnage, il faut d’abord remarquer que, aipadd moment ou il a été vérifié que les trois
points utiles représentent, d’'une facon tres repetile, 'ensemble des points d’étalonnage,
I'incertitude sur les débits de dose sur ces foists ne joue plus. Par exemple, le point PEP
qui correspond a un échantillon probablement peudygne, est a I'origine, affecté d’'une
incertitude assez grande (Figure 4.2), mais legfdit se trouve sur la droite moyenne montre
gu’il est finalement assez juste et, par ailledrsuffit de savoir que sa position par rapport
aux autres points est reproductible (Tableau 408y gn déduire que c’est un repere fiable.
L'incertitude de I'étalonnage peut provisoirememe&stimeée a + 2%.

Il sera nécessaire d’évaluer les coefficiepour affiner la conversion [dose déposée
dans le dosimétre]/[dose déposée dans le milieelh Geut étre fait par une modélisation en
utilisant un code de calcul tel que GEANT4. Poapplication a la mesure du débit de dose
dans un milieu inconnu, l'idéal serait aussi d'éeale. Une composition hypothétique du
milieu, notamment de sa teneur en humidité, peutnetre de faire une évaluation
approximative, de précision suffisante. Il fauterafjue ce probleme se pose dans toutes les

méthodes de dosimétriie situ par TL.

4.6 Variations possibles de la dose annuelle

La validité de I'équation fondamentale de la datatpar luminescence repose, entre
autres, sur le postulat selon lequel la dose aleo&l pas varié au cours du temps, depuis la
remise a zéro des minéraux. Or, le débit de dosgraigpeut étre modifié en raison de la
mobilité de certains radioéléments ou par la viamatiu taux d’humidité du soll est donc
nécessaire de s’entourer du maximum de garantiest &gardMéme s'il est difficile de

quantifier I'impact de ces phénomeénes, les expsriiles spécialistes du terrain, tels que les
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géologues, sont précieuses. lls sont en effet ptibtes de déceler des indices d'une
éventuelle évolution géologique du site de préleamtnde I'échantillon étudié.

- Mobilité des radioéléments

Lors de la détermination de la dose annuelle, iliége séculaire des familles
radioactives est supposé réalisé. En d'autres setimgs les radioéléments composant la série
considérée devraient présenter la méme activité. ddreur importante risque d'étre commise
si cette hypothése n'est pas vérifiee. La préseinoe écoulement d’eau souterrain, par
exemple, peut étre a l'origine du départ de radiméints solubles tels que l'uranium, le
radium et le potassium. Le rad&fiRn, élément gazeux, peut également diffuser arsdee
sol. La comparaison des activités des differentBbo&déments composant une chaine de
désintégration permet de détecter un éventuel dédxg au moment de la datation. Il est
cependant difficile d'estimer s'il est apparu réecemt ou s'il persiste depuis la mise en place
du sédiment, par exemple a cause d'un lessivageapent. Une analyse détaillée des
différentes phases du sédiment par la techniqeedilit« leaching » (Rambaud et al., 2000)

peut éventuellement apporter des informationsasurdbilité actuelle des radionucléides.

- Variation du taux d’humidité dans le sol

Par ailleurs, la teneur en humidité déterminée aament du prélévement de
I'échantillon n'est pas forcément représentativéadeneur moyenne qui a prévalu au cours
des siécles passés. L'eau ayant pour effet dea dilsigadioéléments, la dose annuelle externe
risque donc d'étre affectée d'une erreur importdhest toutefois possible de déterminer le
taux d’humidité maximum, c'est-a-dire sa valeuatwration de I'échantillon, et en déduire

ainsi dans quel intervalle a pu varier la doserexte

4.7 Incertitudes sur la dose annuelle

Une incertitude est naturellement associée a chdesiparameétres intervenant dans le
calcul de la dose annuelle. Les incertitudes quesnavons prises en compte sont les
suivantes :

- Les incertitudes sur les teneurs en radioélémdaterminées par spectrométrie
gamma a haute résolution comprennent une errebralgiqstatistique + systématique) qui
varie selon le radioélément considéré et selon aivité dans I'échantillon. Elle est de
I'ordre de 2 & 3 % pouf®Ra et’*?Th (Courtine, 2007) dans les échantillons actiés. dntre,
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dans la série de l'uranium, les déséquilibres sténus avec une incertitude plus grande,
d’environ 10% (D. Miallier, com. pers.), car ilspasent sur la mesure d’activité de
radioéléments?¢*Th, 2'%Pb, >*U) plus difficile & évaluer. L'erreur associée anesures des
teneurs en radioéléments par activation neutronegieestimée a = 10% ; elle comprend
I'erreur statistique de comptage et celle (systé&muea) sur la détermination des teneurs en
radioéléments des standards.

- Une incertitude arbitraire de 5% (D. Miallier,roopers.) sur les facteurs correctifs
relatifs a l'attaque acide (I'épaisseur de quatimiéée par ce traitement est difficile a
évaluer) et a la taille des grains (ces derniersamt jamais des sphéres parfaites et il est, de
plus, difficile d’évaluer la répartition granulomiéue des grains entre les deux tamis).

- L'incertitude sur la dose annuelle externe déieém avec les dosimetres TL
comprend une erreur statistique liée a la disperdés mesures TL et une erreur systématique
sur la méthode qui a été donnée dans le paragcaprespondant. L'erreur globale est de 2 a
3%. En fait, la mesure de la dose annuelle exteaneette méthode est souvent précise, mais
il se pose le probléeme de la représentativité dume du dosimeétre par rapport a celle de
I'échantillon étudié.

- L'incertitude systématique associée aux doses ngandéterminées avec le
spectrometre de terrain est estimée a 5% (N. Meoen. pers.).

- Une incertitude arbitraire de 15% (D. Mialliemro. pers.) sur la dose cosmique
déterminée a l'aide des formules de Prescott etoHUtl988, 1994), afin de tenir compte
d’'une variation possible du rayonnement cosmiqueaus du temps, ainsi que de facteurs
géométriques concernant le site de prélevementondribution de la dose cosmique a la
dose annuelle étant faible par rapport a cellesadaes types de rayonnement, la contribution

de I'erreur sur la dose cosmique a I'erreur glolsalela dose annuelle sera donc tres faible.

Les sources d'incertitude données ci-dessus coectle calcul du débit de dose
actuel. Cependant, la méconnaissance des varial®a teneur en humidité du site par le
passé nous amene le plus souvent a proposer uwalieedans lequel cette derniéere, et par

suite la dose annuelle, ont pu varier. Cette déineagest précisée dans le paragraphe suivant.

4.8 Exemple pour un site

Dans ce paragraphe est détaillé le calcul de la dosuelle recue par des grains de

quartz de granulométrie 200-318n, extraits d’'un échantillon de sol cuit que nowsi
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proposions de dater. Il s’agit de I'échantillon 834rélevé au lieu-dit « le Fraisse » (cf.
chapitre 5), environ 20 cm sous une coulée voleaniq
La teneur en humidité de cet échantillon a étéu&ed 3%, donc :
h=0,03

La composition de ce sol cuit est donnée danshkeda 4.9. Elle est typique des

échantillons étudiés dans le cadre de ce travail.

SiO; | Al,O3 | FEO3 | MNO | MgO | CaO | NaO | K,O | TiO, | P,Os PF | Total
% % % % % % % % % % % %

59,98 | 16,59 7,06 0,1 232 300 213 3,22 1,15 0,33,99 | 99,93

Tableau 4.9 :Composition de I'échantillon en majeurs (PF : geatu feu). Les incertitudes sur les teneurs sont
de l'ordre de 1 a 2% pour la majorité des oxydesepté pour MnO, MgO, CaO et® (< 10%). La somme
des teneurs n’atteint pas 100% : les 0,07% manguaont dus a des incertitudes expérimentales &t/ou
I'absence de mesures de certains éléments. Paaldel deq, les teneurs sont normalisées a 100%.

Ces données ont permis de calculer le faajeur
q=1,0118
Sa valeur est proche de 'unité, ce qui impligue taible correction pour passer de la
dose annuelle déposée dans la matrice a celle @ plass les grains de quartz.

Les facteurs d'atténuatiog de la dose3 externe due a la taille des grains pour la
fraction de granulométrie 200-315 um sont donnés datableau 4.10. Ces coefficients sont
calculés pour le diamétre médian entre p@® et 315um, ce qui suppose, que les grains se

répartissent d'une facon réguliére entre ces deuiel imposées par les mailles des tamis.

Xk20 XTh Xu

0,91 0,77 0,83

Tableau 4.10 Facteurs d'atténuation de la dogexterne pour des grains de granulométrie 200-315

Les teneurs en radioéléments de ce paléosol santds dans le tableau 4.11.
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K,0 (%) | “*Th (ppm) | **U (ppm) | “*Ra (ppm) | ““Pb (ppm) | “Ra”U | “Pblf*Ra

3,24+0,03 | 13,3+0,3 2,80+0,15 330+0,15 22815 | 1,18+0,08] 0,69 +0,05

Tableau 4.11 :Teneurs en radioéléments de I'échantillon et meiseévidence des déséquilibres dans la chaine
de I'uranium 238. Les deux derniéres colonnes dondes rapports d’activité. Pour les descendam$®U,

soit 2Ra et?'%Pb, les teneurs sont exprimées en « équivaiébt a I'équilibre », ce qui permet d'utiliser
facilement les tables d’équivalence pour les défetsiose.

Un déséquilibre entr&Ra et*®*U a été mis en évidence ainsi qu’'une perte de radon
Des mesures de radioactivité faites sur un éclhamtillessivé a l'acétate d’ammonium
(méthode Rambaud et al., 2000) indiquent que lailitéololu radium est actuellement tres

réduite, ce qui suggére que le déséquilibre amaniest ancien.

Nous tenons compte des déséquilibres dans le aiddal dose annuelle en distinguant
les contributions des éléments pré et post-Rn abddne de I'uranium 238. Leurs débits de
dose spécifiques sont donnés par Adamiec et Ai(k6A8). A noter que nous ne mesurons
pas 1**°Th, qui n’est accessible que par spectroscopieaalid telle sorte que nous ignorons
a quel niveau apparait le déséquilibre que nousn®pur 1€#?®Ra. Toutefois, compte tenu
des contributions relatives respectives des diffi&x® parties de la chaine iU, le fait de
reporter tout le déséquilibre sur i#Ra ne change pratiguement pas les résultats psur le
doses ety.

Les formules (4.6) et (4.7) permettant de calcuémpectivement les dos@set y

externes deviennent alors :

Dosef externe

Dje. = 0% (1~ h)x{ 0,940¢ x,, x( 0,068[U] + 0,08¢[ PH)
+0,0273¢ 0,918 y,, x[Th| + 0,649y, , x| K,O]} (4.16)

Dosey externe:
D, =A% (1- h)x{0,0044[U]+ 0,1086] P+ 0,047 TH+ 0,28pK d}  (4.17)

dans lesquelles les concentrations en U, Pb ebithexprimées en ppm, (K] en % et QRex
et Dyext €N MGy.aH.
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L’application numérique conduit & une dddexterne de (2,41 + 0,10) mGy-aet
une dosey externe de (1,52 + 0,02) mGy-arPour ce prélévement situé sous 3 m de lave
trachy-basaltique, a une altitude de 400 m et alatiieide géographique de 45°, la dose
cosmique a été évaluée a (0,13 + 0,03) mGYy.arpartir des formules de Prescott et Hutton
(1994). La dose annuelle totale pour les graingjuhatz de la fraction 200-335m de cet
échantillon est donc de (4,06 + 0,11) mG¥{.an

Cependant, le taux d’humidité pris en compte dasscalculs n’est probablement pas
représentatif de celui qui a prévalu tout au lomgl'énfouissement de I'échantillon. La
topographie du site a en effet évolué depuis l&misplace de la coulée, comme le montre la
figure 4.4. Au cours des premiers millénaires qguii suivi I'éruption volcanique, un cours
d’eau circulait sous la coulée qui avait elle mésuivi la paléovallée. || emportait ou
apportait des radioéléments et contribuait ainisi enodification de la dose annuelle. Par la
suite, la coulée a été incisée et I'érosion eniadigparaitre une partie. La date de cet
événement est inconnue, mais probablement récemte érosion post-glaciaire est en effet
envisageable. Actuellement, le ruisseau coule erd fde vallée (thalweg) et le taux

d’humidité du sol cuit a fortement diminué.

a) b)

Figure 4.4 : Schéma de I'évolution topographique du site déepeiment de I'échantillon a) : au moment de la
mise en place de la coulée, b) : situation actugdigende : bleu foncé : lave, orange : sol cuigubclair : cours
d’eau).

L’histoire du sol daté peut donc étre schématiqudnezindée en deux parties
distinctes du point de vue de sa teneur en eale(sés conséquences sur le débit de dose) :

- une période pendant laquelle la teneur en eatestie maximale (de I'ordre de la
teneur a saturation, soit environ 30%) et pendacudlle les causes de déséquilibre

(« leaching ») étaient actives,
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- puis, une période (incluant I'actuelle) au codes laquelle le taux d’humidité a
fortement baissé et les causes actives de déd#quint presque disparu (a I'exception du
départ de radon).

A partir de ces hypothéses, il est possible de elodes limites sur la dose annuelle
(Tableau 4.12).

Situation q 1-h Dose annuelle
(mGy.an™)
Humidité nulle 1,0119 1,00 4,19+0,11
Humidité actuelle 1,0118 0,97 4,06 +0,11
Humidité égale a 30% 1,0115 0,77 2,97 £ 0,08

Tableau 4.12 :Valeur de la dose annuelle et des paramétres\etents dans son calcul selon la teneur en
humidité. La variation du facteuy avec la teneur en humidité est quasi nulle. Partren on peut constater
'importance tres grande de I'humidité sur la valele la dose annuelle.

L’age supposé de la coulée est d’environ 40 ka.aleurs, I'érosion était beaucoup
plus active dans I'Holocéne. Ces deux argumentss Haissent supposer que la situation
topographique actuelle du gisement correspond gppeiau quart de la vie de la coulée. I
serait donc possible de proposer une teneur endi@gnmoyenne pour toute la durée de
'enfouissement. Par contre, il est beaucoup plicite d’estimer les variations de

radioactivité dues au lessivage quand I'eau ciicataus la coulée.

En ce qui concerne le radon, on sait que l'eau risgoson départ. Il est donc
vraisemblable que le sédiment en ait toujours pe@hei est corroboré par des analyses de
teneur en radon que nous avons faites dans ungeagtns un autre secteur géographique,
sous la coulée de Marsat, au lieu-dit « Les Grashe En effet, ce captage est situé a une tres
faible distance d'un prélevement qui sera référe@dd6 dans la suite de ce travail (cf.
chapitre 5) et qui est marqué par un fort déséapeilau niveau dét°Pb : I'activité de I'eau en
22Rn est située, avec des petites variations tenipsrelans la fourchette 16-18 BY(toll.

G. Bertrand, OPGC, UBP).

A I'exception du site des Riaumes qui était assem bcellé dans un point haut de la
coulée, la situation présentée dans ce paragraptéerancontrée pour tous ceux étudiés dans
ce travail. Nous proposerons donc dans ces casitarvalle dans lequel I'age réel de la

coulée est supposé étre compris.
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Avertissements (valables pour ce chapitre et le sudnt, sauf mention

contraire) :

» Pour faire référence aux approches expérimentakdsctoonnées pour
déterminer la paléodose (cf. chapitre 3), nous saitisé les abréviations suivantes :
= TLR MA : exploitation des signaux de TL rouge ale@rotocole mixte
multiple-aliquot,
= TLB MA : exploitation des signaux de TL bleue ave@rotocole mixte
multiple-aliquot,
» TLR SAR : exploitation des signaux de TL rouge aleeprotocole SAR
(single-aliquot regenerative-dose),
= TLB SAR : exploitation des signaux de TL bleue akeprotocole SAR,
= OSL : exploitation des signaux d’OSL avec le protecSAR.

» En TL MA, la luminescence de 10 a 12 aliquotesdume a été mesurée pour
construire les courbes de croissance du signadrestibn de la dose. L'erreur statistique
sur ces comptages est donnée a 2 sigma. Pour hesitilons pour lesquels les 2
approches TLR MA et TLB MA ont été testées, les unes des signaux de TL
respectivement dans le rouge et dans le bleu éntéélisées, pour chacune des doses

additives et de régénération, a partir du mémeddajuartz.

» Pour le protocole SAR, en TL comme en OSL, envifidh aliquotes de
I'échantillon ont été mesurées pour estimer laquoée.

» La paléodose pour les protocoles de TL MA a étéubdt en exploitant le
signal de TL a la température correspondant aumaxi du pic. Pour I'approche TLB
SAR, la paléodose retenue est la moyenne des satdiienues sur 10°C de part et
d’autre de la température du maximum du pic. En O&t.0,3 premiéres secondes des
signaux enregistrés lors de la mise en ceuvre dwgmie SAR ont été utilisées pour
déterminer la paléodose, aprés soustraction du theufond (ce dernier étant estimé a

partir du signal OSL enregistré au cours des dersigecondes de la stimulation).

-99 -



Chapitre 5 : Mesures et résultats sur les sitenuostliés a Laschamp

» Quelque soit I'approche utilisée, les paléodossdbses annuelles et les ages

déduits sont donnés avec une incertitude de 1 sigma

Dans ce chapitre sont présentés, pour les seaéoggaphiques retenus, les résultats
des datations obtenus avec les différentes apmaptperimentales. Au préalable, nous avons
testé ces méthodes sur un échantillon de quartis r@méro puis irradié au laboratoire, afin

d’apprécier leur efficacité respective a retrouvee dose connue.

5.1 Tests de détermination de paléodoses générées
experimentalement

5.1.1 Mode opératoire

L'efficacité des différents protocoles de mesure galéodoses que nous comptions
mettre en ceuvre pour nos échantillons a été testéen intervalle de doses assez étendu (40
a 300 Gy), de fagon a englober les valeurs de pag® auxquelles nous pouvions nous

attendre pour des échantillons liés a Laschampostépeurs a cet événement.

Nous avons choisi de réaliser ces tests pour damées comprises dans cet intervalle :
47,3 Gy, 1655 Gy et 284 Gy (Bassinet et al., 20Q6¢xpérience a été realisée sur
I'échantillon de sédiment cuit C397bis prélevé démssecteur de Volvic. Le quartz de
fraction granulométrique 500-6Q0n, broyé et tamisé a la granulométrie de 1004200afin
de disposer d'une quantité de poudre suffisantdg aemis a zéro par chauffage a 380°C
pendant 16 h. La poudre a ensuite été divisée @B tots, lesquels ont été irradiés
respectivement a 47,3 Gy, 165,5 Gy et 284 Gy, &weadiateur gamma du LPC, par D.
Miallier (LPC). Ce dernier, cependant, ne nous fiptormés des doses appliquées pour nous
permettre de réaliser «en aveugle » I'estimation lalepaléodose selon les différentes
approches retenues.

5.1.2 Résultats et discussion

Les résultats obtenus avec les différentes appsoatibsées sont détaillés dans les

paragraphes suivants. Les paléodoses déduited@amées dans le tableau 5.1.
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Dose Dose Rapport Dose Rapport Dose Rapport Dose Rapport
administrée TLR dose TLR TLB dose TLB TLB dose TLB OoSL dose OSL
(Gy) MA MA /dose MA MA /dose SAR SAR /dose SAR SAR /dose
(Gy) appliquée (Gy) appliquée (Gy) appliquée (Gy) appliquée
47,3 48 +4 1,01 +0,08 42 +5 0,89 £0,11 44 +3 930t 0,06 40+ 2 0,85+ 0,04
165,5 161+18/ 0,97+0,11 168+23 1,02+0{14 447 | 0,89+0,04 130+7| 0,79%0,04
284 290+34| 1,02+0,12 274+34 0,96+0/12 266+ 0,92 +0,05 199+7 0,70 £0,02

Tableau 5.1 :Comparaison des doses mesurées avec différenteschigs expérimentales avec les doses
réellement administrées.

5.1.21 TLR MA

Un préchauffage des aliquotes a 320°C/10s a élié&gmour éliminer les pics a basse
température qui recouvraient partiellement le piogypal. Un Iéger décalage de ce pic vers
les basses températures a été observé a la ssitgades de doses (6°C de 0 a 1600 Gy). Ce
phénomene est courant en TL rougey( Miallier et al., 1991). Dans les 3 cas, le glissat
des courbes de deuxieme lecture selon I'axe desisabs permettait leur superposition
parfaite avec les courbes de premiere lecture, mmay@ respectivement I'application des
facteurss d’échelle 0,98, 0,96 et 1,03 pour les doses 4163,5 et 284 Gy. La figure 5.1
montre les courbes de TL de premiere et deuxiéptarke obtenues pour I'échantillon dont la
paléodose simulée était de 1655 Gy et la figurd, 3es courbes de croissance
correspondantes. Comme on le voit dans le tabledu I8s paléodoses estimées sont

compatibles avec les doses appliquées.
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Figure 5.1 : Courbes de TL rouge pour I'échantillon ayant reme dose de 165,5 Gy : aj®llecture, b) 2™

lecture.
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Figure 5.2 : Courbes de croissance et plateau des paléodos€sRMMA pour la dose de 165,5 Gy.

5.1.2.2 TLB MA

Un préchauffage des aliquotes a 290°C/10s étaigsé@ire pour éliminer les pics a
basse température. Les factearétaient respectivement 1,02, 0,90 et 1,08 pourdteses
47,3, 165,5 et 284,0 Gy. La superposition des @muntbe croissance de premiere et de
deuxieme lecture était correcte. La figure 5.3atreé a I'échantillon ayant recu une
paléodose simulée de 165,5 Gy, montre les émissierfd. de premiere et deuxiéme lecture
obtenues apres I'application de doses artificietlesssantes et la figure 5.4, les courbes de
croissance correspondantes. Les doses déterminéescette approche étaient compatibles

avec les doses appliquées (Tableau 5.1).
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Figure 5.3 : Courbes de TL bleue pour I'échantillon ayant reme dose de 165,5 Gy : af®lecture, b) 9™
lecture.
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Figure 5.4: Courbes de croissance et plateau des paléodos@sBrMA pour I'échantillon ayant recu la dose
de 165,5 Gy.
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5.1.2.3 TLB SAR

Comme pour l'approche TLB MA, chaque aliquote a gtéchauffée a 290°C/10s
avant les mesures. Le taux de recyclage moyenégaita 1,01, 0,99 et 1,01 respectivement
pour les doses de 47,3, 165,5 et 284 Gy, ce quguedune correction efficace des
changements de sensibilité. Des plateaux de padéoshiisfaisants ont été obtenus. La figure
5.5 illustre les résultats obtenus pour une demiates de I'échantillon irradié, au préalable, a
165,5 Gy.
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Figure 5.5 : Approche TLB SAR pour la dose de 165,5 Gy : ajhmsude TL bleue obtenues pour une aliquote.
Son plateau de paléodoses (pas d'intégration: )0&Gt figuré en rose; b) courbe de régénération
correspondante. Les plateaux de paléodoses destidsaliquotes de la série mesurée sont représeantédleu

en a).

Le protocole SAR sous-estime les doses appliquéesitbn 10% (Tableau 5.1) et ce
comportement semble étre indépendant de la dose.

Lai et al. (2006) ont également mentionné desatliffés pour retrouver des doses de
laboratoire, dans le cas de quartz extraits de ldeis®is qui avaient été blanchis avec un
simulateur de lumiere solaire. Pour ces échansllda protocole SAR appliqué au signal de
TL rouge conduisait & une surestimation des dasgkement appliquées. Ces auteurs avaient
supposé gue la surestimation était due a la dift@&rale I'histoire thermique, lors de la mise
en ceuvre du protocole SAR, entre la dose de laiicraet les doses de régénération
appliguées. Le signal de TL de la dose de labomtétait en effet mesuré apres une
préchauffe a 300°C/5s, tandis que la TL des doSgénérées suivantes I'était apres que la
premiere mesure de TL (celle de la dose de laboeat@it porté la température de
I'échantillon a 500°C. Ce chauffage a 500°C audaitinué sa sensibilité et ce changement
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n'aurait pas été corrigé par le signal de la preentose test. Une série de mesures sur des
aliquotes des mémes échantillons chauffés a 500/&htad’administrer une dose de
laboratoire a confirmé cette hypothése (Lai et 2006) : les doses déterminées avec le
protocole SAR étaient alors compatibles avec leesl@appliquées.

Pour notre étude, nous pouvions supposer quedihésthermique de nos échantillons
était partiellement responsable du probléme reméamtec le protocole SAR. De fait, notre
premiere dose de laboratoire était ajoutée apresremise a zéro de I'échantillon a 380°C
pendant 16 h, alors que les doses suivantes étgphtjuées apres que la premiere mesure de
TL ait chauffé I'échantillon a 500°C. Cette mesupeuvait étre a l'origine d'une
augmentation de sa sensibilité et conduire & umes-estimation de la paléodose. Cette
éventualité a été étudiée. Une masse de 100 mgedeahtillon de quartz des Riaumes
(C397bis, 500-60Qum broyé 100-20Qum) a été remise a zéro par un chauffage a 500°C
pendant 45 minau lieu de 380°C pendant 16 puis irradiée a 165 Gy avec l'irradiateur
gamma du LPC. La température de 500°C est cebgielle I'aliquote de quartz est portée
lors de la mesure du signal de TL de la dose derd&bire et, de plus, les grains ont
probablement été chauffés a une température cobiparar la coulée de lave (Miallier et al.,
2001 ; Chassagne, 2004). Douze aliquotes ont enétét mesurées avec le protocole SAR
(préchauffe 290°C/10 s). La dose déterminée (184=y) était compatible avec celle obtenue
pour les grains de quartz remis a zéro a 380°C @47 Gy). Par conséquent, pour cet
échantillon, la sous-estimation de la dose ne pastétre expliquée exclusivement par un
changement de sensibilité au cours de la premiesaira de TL.

Nous avons également étudié l'influence possibléaddose test, pour I’échantillon
ayant recu la dose de 165,5 Gy. La dose test ag@iqu cours des premieres mesures
correspondait a 17% de la dose de laboratoire. Mwass réalisé deux nouvelles séries de
mesures, en utilisant, pour I'une, une dose test faible (5% de la dose de laboratoire) et,
pour I'autre, une dose test égale a la dose dedtdie Dans chacun des cas (Tableau 5.2),
le protocole SAR sous-estimait la dose adminismée&amment lorsque la dose test était égale

a la dose appliquée.

Dose test Rapport Dose TLB SAR (Gy) Rapport
(Gy) dose test/dose dose TLB SAR/dose appliquée
appliquée
8,5 0,05 139+9 0,84 + 0,06
28,2 0,17 147 +5 0,89 + 0,03
165,7 1 129+6 0,78 + 0.04

Tableau 5.2 :Influence de la dose test sur la dose mesurédoka appliquée était de 165,5 Gy.
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Par la suite, nous avons aussi testé le protocAR Sur laTL rouge (préchauffe
320°C/10s) de I'échantillon ayant recu la dose 84 Zy. La dose déduite selon cette
approche (277 £ 34 Gy) était compatible avec laedmgpliquée. Les approches TLR MA,
TLB MA et TLR SAR ne semblant pas présenter dediffés particulieres, les origines de
celles rencontrées en TLB SAR semblent donc &esla 'approche dans sa globalité (c.-a-

Zozn

d. "protocole + domaine spectral considéré") patrechantillon.

5.1.2.4 OSL

Les mesures d'OSL (Tableau 5.1) ont conduit a wus-gstimation systématique de
la dose appliquée, cette sous-estimation augmentatt la dose (de 15 a 30%). La figure
5.6.a montre la courbe de croissance obtenue prualiquote de I'échantillon irradié a 165,5
Gy. Pour la fraction de quartz ayant recu la dasg2&# Gy, le signal d’OSL était proche de la
saturation (Figure 5.6.b), ce qui suggere une dinttapplication du protocole SAR aux
échantillons dont la paléodose n’excéde p28€0 Gy. Notons toutefois que nous ne
disposions pas d’une statistique vraiment suffsgniisque 3 aliquotes seulement ont été

mesurées pour cette dose, par manque d’échantillon.
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Figure 5.6 : Courbes de croissance obtenue en OSL pour unecdadigrradiée a 165,5 Gy (a) et pour une
aliquote irradiée a 284 Gy (b).

Les résultats des tests de récupération (ou tmand#iermique) et de recyclage
effectués lors des différentes mesures sont dodass le tableau 5.3. lls montrent que le
transfert thermique était négligeable et que letqmale SAR corrigeait correctement les

changements de sensibilité.

- 106 -



Chapitre 5 : Mesures et résultats sur les sitenuostliés a Laschamp

Dose administrée (Gy) | Taux de récupération (%) | Rapport de recyclage
47,3 0,03+0,01 0,99 + 0,01
165,5 0,04 + 0,02 0,96 + 0,02
284 0,16 + 0,01 0,97 + 0,01

Tableau 5.3 :Résultats des tests de récupération et de recggiagr les 3 doses administrées. Une série de 12
aliquotes a été mesurée pour les doses de 478 E%l5 Gy. Seules 3 aliquotes ont été étudiéasipaose de
284 Gy.

5.1.3 Conclusion

Les approches TLR MA et TLB MA se sont avéréesdealipour déterminer la dose
administrée a un échantillon remis a zéro au laboea Ceci constitue naturellement une
condition nécessaire mais non suffisante pour ltatida. En effet, la sensibilité¢ de
I'échantillon naturel qui a été remis a zéro il ytras longtemps a pu varier depuis, par
exemple sous l'effet de l'irradiation naturelle &ation de piéges et de défauts divers) ou a
cause de phénomenes de diffusion trés lente degétds.

Bien que les résultats obtenus avec les approchBsMA, TLB MA et TLB SAR
soient compatibles entre eux, une sous-estimatystématique de la dose appliquée a été
observée en TLB SAR. L’application du protocole SAROSL a également conduit a une
sous-estimation systématique, mais dans une piopatcore plus importante. Comme nous
le verrons dans les paragraphes suivants, nous avonde méme testé ces méthodes sur des

échantillons naturels.
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5.2 Secteur de Volvic

5.2.1 Présentation du secteur géographique et échantilloage

En aval du village de Volvic (Figure 5.7) s’épanthein ensemble de coulées
volcaniques a composition uniforme de trachy-bas@bivin et al., 2004). L'origine de ces
coulées est inconnue. Il faut certainement la netlee parmi les volcans du nord de la
Chaine des Puys. En amont de Volvic, ces coulégssasquées par celles, plus récentes, qui
sont issues du Puy de la Nugeére et qui fournidaentave de Volvic ». L’étude du terrain n'a
pas encore permis de savoir s'il y a en réalité smde coulée avec plusieurs branches ou
bien plusieurs coulées superposées péné-contemesi@il d’'ages différents.

e

Gy =

Copyright IGH -

rojection Lambert 1| étendu / MTF

Figure 5.7 :Localisation des affleurements étudiés dans leesecte Volvic.

La premiére datation dans ce secteur avait ététaffe par Guérin (1983) par la TL
des feldspaths extraits de la lave elle-méme. (Qefua avait obtenu un age de 63,4 + 4,8 ka.
L’échantillonnage provenait d'une petite carrierésaffectée située au bord de la

départementale D83.

En 2002, au lieu-dit « le Fraisse » (commune dealMigdt), nous avions retrouvé un

affleurement (Figure 5.8) montrant un sédiment enits la coulée. Dans ce travail, ce site
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sera nommé le Fraisse 1 »Les premiers résultats d’'une datation par TL deearotocole

de multiple-aliquot sur les quartz extraits de édiment (référencé C348) avaient donné un
age de 40 ka environ (Bassinet et al.,, 2003). Ce#ie se trouvait dans la « période
Laschamp », ce qui nous a incités a poursuivreédetatives de datation dans ce secteur,
parallelement a une prise de contact avec JearePi&et, chercheur en paléomagnétisme
(IPGP). Dans le cadre de ce travail, nous avorgch@ntillonné ce sédiment afin de tester de

nouvelles approches expérimentales.

Figure 5.8 : Photographie de l'affleurement de sédiment cuit«aeraisse 1 ». La sonde du spectrométre de
terrain a été introduite dans le trou méme ou apgtdevé I'échantillonC348 a dater.

La prospection du secteur de Volvic a conduit delitification de deux nouveaux
affleurements (contact coulée-sédiment) susceptitgefournir des quartz chauffés :

- le site du « Fraisse 2 »c6té sud de I'ensemble de coulées comme Le Eraiss

La situation de cet affleurement par rapport acgaént et la topographie permettent
de penser que tous deux concernent la méme cauddhantillon de sol cuit prélevé sous la
coulée au Fraisse 2 a été référencé C408.

- le site des « Riaumes $Figure 5.9), au nord, dont la coupe a été rdiiaien

2003 par des travaux routiers sur la départemeD@86.
Deux échantillons de sédiment cuit (C396 et C397bimt été prélevés

indépendamment. Des galets quartzeux C404-i (Emdi faisant référence a un galet
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particulier) chauffés par la coulée ont égalemeét s&lectionnés pour une datation. Leur

description est donnée en annexe 3.

Figure 5.9 : Photographie de la coupe au lieu-dit « les Riaumes

Les coordonnées UTM (WGS 84) des prélevements taffecdans ce secteur sont
données dans le tableau 5.4.

Site Référence des échantillons Coordonnées
Le Fraisse 1 C348 504471 5079158
Le Fraisse 2 C408 504905 5079627
Les Riaumes C396, C397bis, C404-i 503645 5080629

Tableau 5.4 :Coordonnées UTM des prélévements effectués daestieur de Volvic.

5.2.2 Analyses des sédiments

Sur leur flanc nord, les coulées reposent sur desdtions de sables feldspathiques
dérivés de roches sédimentaires tertiaires (Catéogique de la France 1/50000, Clermont
Ferrand, BRGM Ed. 1997). Plus précisément, aux iRésy le sédiment sous-jacent a la
coulée est un grés arkosique a ciment siliceuxerobble sur plus de 1 m de puissance. Au
voisinage du contact avec la coulée, il est deexgubrange a rouge. Sa couleur s’éclaircit
vers le bas, jusqu’a devenir blanche. L’examerceil lInu montre que la teneur du milieu en
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fines est variable d’'un endroit a l'autre, ce quii lonne une consistance plus ou moins
argileuse. Il n’y a pas de traces visibles de pédege au contact avec la coulée.

Les analyses pétrographiques (P. Boivin) montrems kg ciment silteux occupe la
moitié du volume de I'échantillon C396. Il est tetaent recristallisé, de couleur rouge
(goethite ?). Les minéraux (quartz, feldspaths ieag) contenus dans ce grés sont arrondis.
L’échantillon C397bis est plus pauvre en matrideesse (environ 20 %) et celle-ci parait
rubéfiee. Des photographies des lames minces déctestillons sont données par la figure
5.10.

s b)

Figure 5.10 : Extraits des photographies de lames minces deanéitbns de sédiment cuit des Riaumes : a)
C396, b) C397his (taille des images : 4,82 x 3,95 m

Du coté sud (secteur du Fraisse), les formations-fxentes a la coulée sont issues
d'un remaniement de type alluvial des formationdireéntaires tertiaires. Elles sont plus
riches en fines et contiennent des traces de catétons. Au Fraisse 1, des fragments osseux
de bison (diagnostic : Guadelli, Université Borded) ont été recueillis dans ce sédiment

lors d’'une campagne d’échantillonnage pour la TL.

5.2.3 Site des Riaumes

5.2.3.1 Echantillon C397bis

Pour I'échantillon C397bis, nous avons testé I'emse des approches retenues au
chapitre 3 pour I'évaluation de la paléodose. Cdpat) par manque de quartz, les mesures de

luminescence n'ont pas toutes été réalisées sumélme fraction granulométrique. Nous
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présenterons donc d’'abord les paléodoses obteruses aes différentes méthodes et les
éventuelles difficultés rencontrées, puis nous @pprons la cohérence interne des ages
déterminés. Cette démarche sera d'ailleurs valpble la majorité des échantillons étudiés

dans ce travail.

5.2.3.1.1 Détermination de la paléodose

a) TLR MA

Les émissions de TL rouge des grains de quartztiéahantillon ont été exploitées
avec l'approche TLR MA sur différentes fractionsaagulométriques. Nous avons d’abord
effectué des mesures de TL (Figure 5.11) sur [&ifna 200-250um, apres un préchauffage
des aliquotes a 260°C/10s. Les courbes de croisgamsentaient une forme proche d’une
exponentielle saturante, assez souvent rencontigel@ TL rouge du quartz (Figure 5.12).
Le glissement de la courbe de deuxiéme lecturenskéxe des abscisses permettait sa
superposition parfaite avec celle de premiere tecen appliquant un facteur d’échedlégal

a 0,98. La paléodose a été évaluée a 193 + 44 Gy.
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Figure 5.11 : Courbes de TL rouge pour les grains de quartz degometrie 200-25Qm de I'échantillon
C397his : a) I lecture, b) 2™lecture.
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Figure 5.12 : Courbes de croissance et plateau des paléodogeswben TLR MA pour les grains de quartz de
granulométrie 200-25@m de I'échantillon C397bis.

Dans le cadre d’'une expérience complémentaire @rai @étaillée au chapitre 6, nous
avons eégalement testé I'approche TLR MA sur demgme quartz de granulométrie 500-600
um, broyés puis tamisés a 200-31%m afin de disposer d’'une poudre homogéne, de méme
granulométrie que celle présentée au paragraplegest. Un préchauffage des aliquotes a
260°C/10s a été effectué avant la mesure de leurL@Lfigure 5.13 illustre un probléme
récurrent dans ce type d’approche : celui des klaats ». Dans la région N+300 Gy, la
courbe de croissance de premiere lecture s’infiécki qui tendrait a lui donner une forme
légerement sinueuse. Toutefois, compte tenu dailla te l'incertitude sur 'amplitude de la
TL, I'ensemble des points reste compatible avec coarbe plus réguliére, de tendance
exponentielle saturante, comme celle obtenue awegranulométrie 200-25m. Or
I'expérience de nombreuses années de mesure,aeissin TL rouge qu’en TL bleue, nous
apprend que les deux types de comportement (sinmeykus régulier) se rencontrent avec le

quartz. Il est donc difficile de trancher. Dansaas précis, un accident du méme type se
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produit également en seconde lecture (Figure 5LE3paléodose évaluée avec la méthode de
glissement LISA s’éleve a 229 + 32 Gy.
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Figure 5.13 : Courbes de croissance et plateau des paléodogeswben TLR MA pour les grains de quartz de
granulométrie 500-60@m broyés a 200-31mm de I'échantillon C397his.

Sur la fraction 850-100Qm, broyée a 200-31/m, nous avons testé I'approche TLR
MA « standard », ainsi que sa variante décrite Melier et al. (2007) et qui repose sur
I'exploitation du signal de TL résiduel des gradesquartz apres un blanchiment a la lumiere
du jour. Le principe de cette nouvelle approcheéadécrit au chapitre 3. Un premier lot de
quartz a été divisé en 8 aliquotes qui ont enstiiéeirradiées a des doses croissantes (a
I'exception de l'une d'entre elles pour permet&remlesure de la TL naturelle) pour la
construction des courbes de premiere lecture. donsklot a été recuit a 380°C/16h, puis
divisé en 8 aliquotes irradiées a des doses crissgour la construction des courbes de
deuxieme lecture. Chacune des aliquotes a ététerdivisée en deux : une fraction a été
stockée a I'abri de la lumiéere pour la mise en auler la méthode TLR MA standard, I'autre
a été exposée au soleil pendant un mois.

Pour I'échantillon non exposé a la lumiere, la pdtise a été évaluée a 270 + 37 Gy

avec la méthode LISA. Toutefois, de méme que paufrdction 500-600, la courbe de
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premiére lecture (Figure 5.14) présentait un actidehaute dose (augmentation brusque du
signal), mais cette fois-ci dans la région N+600 Ggt accident était par contre absent sur la
courbe de deuxieme lecture. Ce changement de foomstitue une limite a I'application de

la méthode LISA et réduit la confiance accordéésaltat.
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Figure 5.14 :Courbes de croissance obtenues en TL rouge pogrééss de quartz de granulométrie 850-1000
um broyés a 200-31pm de I'échantillon C397bis (Légende : non exp :aéthlon non exposé a la lumiére,
exp : échantillon exposé a la lumiére).

L'échantillon exposé au soleil présentait des ceaide TL assez similaires a celles de
I'échantillon non exposé, mais a un niveau de sighes faible. La TL rouge résiduelle
augmentait significativement avec la dose d'irrdolieadministrée avant I'exposition au soleil
(Figure 5.14).

Le rapport entre les signaux de TL des aliquotg®gdes et non exposees a la lumiére
était pratiquement stable pour les courbes de grentécture, mais augmentait avec la dose
pour les courbes de deuxiéme lecture (Figure 5cEbyui indigue un changement significatif

de forme entre ces deux séries.
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Figure 5.15 : Rapports de lintensité des signaux de TL rouge al@uotes exposées et non exposées a la
lumiére pour I'échantillon C397his (Légende : nogpe échantillon non exposé a la lumiére, exp :adtition
exposé a la lumiere).

Pour I'échantillon exposé a la lumiere, les courdescroissance présentaient des
différences de forme importantes. Il n’a donc pasp®ssible de déterminer la paléodose par

une technique de glissement.

Contrairement a ce qu’avaient suggéré Westawayobeis (2006), la composante
non blanchissable de la TL ne croit pas linéairdragac la dose d’irradiation, du moins dans
le cas de I'échantillon étudié. L'utilisation detteecomposante aurait constitué un moyen
potentiel de s’affranchir des difficultés rencoes8é pour déterminer la paléodose
d’échantillons anciens, dont les courbes de cro@sgrésentent des formes complexes,
comme dans le cas de C397bis.

b) TLB MA
Lors de la mise en ceuvre de I'approche TLR MA sarffactions granulométriques
200-250um et 500-60Qum, une partie de chaque aliquote non utilisée UL rouge avait

éte réserveée pour tester I'approche TLB MA.
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Pour la fraction 200-25Aam, un préchauffage des aliquotes a 250°C/10s effetetué

avant la mesure de TL (Figure 5.16).
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a) b)

Figure 5.16 : Courbes de TL bleue pour les grains de quartz @&gométrie 200-25Qum de I'échantillon
C397bis : a) I lecture, b) 2™lecture.

Les formes des courbes de premiére et de deuxientereé (Figure 5.17) étaient
différentes, et toutes deux assez sinueuses, ca guclu l'utilisation de la méthode LISA
pour la détermination de la paléodose. Dans ceilcesta admis que I'extrapolation linéaire
de la courbe additive avec correction d’intercegi@ne une valeur réaliste de la paléodose,
soit 185 * 25 Gy.

Pour la fraction 500-60@um, broyée a 200-31pim, les mesures de TL ont été
réalisées apres un préchauffage des aliquotes &2aIs. A la différence de la courbe de
deuxiéme lecture, la courbe de premiere lecturé éts irréguliere (Figure 5.18). La
paléodose a été évaluée a 246 + 48 Gy avec la deéttmglissement LISA, un recouvrement
des courbes de croissance ayant tout de méme tétéuadpreés application d’un facteuggal
a0,84.
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Figure 5.17 :Courbes de croissance et plateau des paléodogeawben TLB MA pour les grains de quartz de
granulométrie 200-25@m de ['échantillon C397bis.
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Figure 5.18 : Courbes de croissance et plateau des paléodogeawben TLB MA pour les grains de quartz de
granulométrie 500-60@m broyés a 200-31mm de I'échantillon C397bis.
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c) TLB SAR

Les mesures de TLB SAR ont été réalisées sur ¢idra850-100Qum broyée a 100-
200um. Une série de 12 aliquotes a été mesurée paarezdh paléodose. Une préchauffe a
290°C/10s avant les mesures de TL a été appligfieéed’@liminer les pics apparaissant a
basse température. Les aliquotes présentaienuxrdearecyclage correct (égal a 1,03).

L’ensemble des plateaux de paléodoses est repgesenta figure 5.19.a. Leur forme
est assez reproductible, excepté pour une aligowis les résultats sont tres dispersés, ce qui
traduit I'nétérogénéité importante de ces grainsgdartz. La paléodose moyenne a été
évaluée a 155 + 18 Gy.

140000 400
120000 350
100000 300 _
>
. + 250 O 6
© 80000 - o
=) L 200 8 5
1 60000 - 3 D 4
~ L 150 .3 2
| T T 3
40000 | 100 O £
S 2
c
20000 | | 50 2
2ol
0 0 O T T
200 500 0 50 100 150 200 250 300
Température (T) Dose (Gy)
a) b)

Figure 5.19 :Approche TLB SAR : a) courbes de TL bleue obtepo@sune aliquote de I'échantillon C397bis.
Son plateau de paléodoses (pas d'intégration: }08&St figuré en rose; b) courbe de régénération
correspondante. Les plateaux de paléodoses desttdsaaliquotes de la série mesurée sont représentédleu
en a).

d) OSL

Pour I'approche OSL, nous avons utilisé les graiesquartz de la fraction 150-200
um. Les signaux de 12 aliquotes ont été mesurésalbe de recyclage moyen était égal a
0,99, ce qui indique une correction efficace deangements de sensibilité. Le taux de
récupération était inférieur a 1% pour toutes lkguates, ce qui suggére I'absence d'un
transfert thermique significatif.

La paléodose moyenne a été évaluée a 246 + 39 Gys Mvons observé une

dispersion importante des paléodoses (15%). Legzjagant été chauffés par la coulée de
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lave, I'hypothése d’'un blanchiment hétérogene de tgnal d’OSL pour expliquer cette
dispersion semble écartée. La possibilité d’'unérogenéité de I'’échantillon du point de vue
de la dosimétrie pourrait également étre évoquée.fadit, nos difficultés semblent étre
directement liées au domaine de dose auquel appildi paléodose de I'échantillon. En effet,
la courbe de croissance du signal d’'OSL du quatizre généralement a environ 300 Gy, ce
qui limite I'application de la méthode. Comme le ntre la figure 5.20, la courbe de

régénération était effectivement a la limite dedéuration pour les quartz extraits de C397bis.

—e—irradiation standard
—m— jrradiation pulsée

4.0

35

L
N

!/
0.0 J/ ‘ 4 —

100 200 300 400
Dose (Gy)

OSL normalisée

o

Figure 5.20 :Courbes de croissance obtenues en OSL pour ugecdd de I'échantillon C397bis. Les doses de
régénération ont été administrées de maniére stahgaur 'une (i.e. en une seule exposition a larse de
rayonnement artificiel) et par pulses de 10 Gy ectupées d’une chauffe de I'aliquote a 240°C/0g Pautre.
L'interpolation du signal d’OSL naturel normalisérd’une ou l'autre courbe conduit a des valeurff@tientes
pour la paléodose.

D’aprés un modéle de la luminescence du quartz gsévpar Bailey (2004), la
maniere habituelle d’administrer des doses au &boe (a température ambiante et en une
exposition unique a la source de rayonnement@efipourrait conduire a une surestimation
de la paléodose et a une dispersion importante vadésurs obtenues pour une série
d’aliquotes. Cet effet, qui serait d0 a la différerentre le débit de dose naturel et celui des
sources de rayonnement utilisées au laboratoirgemidrait significatif pour des paléodoses
supérieures a 40 Gy. Il expliquerait égalementdiesitions pour lesquelles le signal naturel

corrigé en sensibilité était plus élevé que le aivele saturation prédit par I'exponentielle
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saturante qui passait par les points de régéngrdiie cas, qui a été décrit par exemple par
Armitage et al. (2000), excluait toute possibitig déterminer la paléodose.

Pour remédier a ces problémes, Bailey (2004) deat al. (2005) avaient suggéré
une modification de la maniére d’administrer lesatode régénération. Il s’agissait de les
appliguer par pulses de 10 Gy, entrecoupées d’'haafie de l'aliquote a 240°C/0s. Nous
avons testé cette nouvelle procédure d’irradiapoar nos échantillons. Pour chacune des
aliquotes de la série mesurée précédemment, unadecourbe de régénération a donc éte
construite de cette maniére (Figure 5.20). Pourraéme dose de régénération, les signaux
d’OSL normalisés étaient plus élevés lors d’'une iathimation de la dose par pulses.
Cependant, I'écart entre les points de régénérailienus se réduisait lorsque la dose de
régénération augmentait, jusqu’a devenir pratiquegmel a 300 Gy. L’intérét de la procédure
d’irradiation pulsée est donc limité pour cet édilam, méme si la paléodose déduite (180 +
23 Gy) est plus faible que celle obtenue avecdaduure d’irradiation standard.

Conjointement, nous avons veérifié que l'ordre denstauction des courbes de
régénérationife. en procédant d’abord a des irradiations standamdis, a des irradiations
pulsées ou inversement) n'avait pas d’influencelswuésultat final. Pour cela, une seconde
série de 12 aliquotes a été mesurée. Une prenoarbe de régénération a été construite avec
des irradiations pulsées, puis une seconde courlgté aobtenue avec des irradiations
standards. Les paléodoses déduites, respectivataehf2 + 28 Gy et 225 + 51 Gy, étaient
compatibles avec celles obtenues, selon les méwmmditions expérimentales (irradiation
pulsée : 180 + 23 Gy ou standard : 246 + 39 Gy} te la premiere série de mesures. La

dispersion était cependant un peu plus élevéelpaaconde série.

Par contre, nous n'avons pas étudié I'influencdadgrandeur de la dose pulsée, ni
celle de la température de chauffage entre lesepulsur les résultats. Des mesures
complémentaires seraient nécessaires pour vésfiéges parameétres retenus sont les plus
appropriés pour notre échantillon. Cette remargeia l'ailleurs valable pour tous les

échantillons pour lesquels nous avons testé cetteatie procédure d’irradiation.

Quoi gqu’il en soit, comme les courbes de croissahcsignal d’OSL du quartz étaient

proches de la saturation, que les doses d'irradiaient été administrées de maniére standard
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ou pulsée, les paléodoses obtenues en OSL ne paonétenues pour le calcul de I'age de la
coulée.
5.2.3.1.2 Discussion

Un récapitulatif des paléodoses calculées pourh#atillon C397bis avec les
différentes approches mises en ceuvre est donné ldatableau 5.5, ainsi que les ages

correspondants.
Approche Fraction granulométrique Paléodose Dose annuelle Age
(um) (Gy) (mGy.an') (ka)
RTL MA 200-250 193 +44 5,75+0,16 34+8
RTL MA 500-600 broyée a 200-315 229 + 32 5,29 £0,14 43+£6
RTL MA 850-1000 broyée a 200-315 270 + 37 4,85+0,12 56 +8
BTL MA 200-250 185 + 25 5,75+ 0,16 32+4
BTL MA 500-600 broyée a 200-315 246 + 48 5,29 £0,14 479
BTL SAR 850-1000 broyée a 100-200 155 + 18 4,85+0,12 32+4
OSL irradiation standard 150-200 246 + 39 5,83+0,17 42 +7
OSL irradiation pulsée 150-200 180 + 23 5,83+0,17 31+4

Tableau 5.5 :Bilan des ages obtenus a partir de I'échantilloB9Cbis. Les résultats en grisé ne seront pas
retenus pour le calcul de I'age de la coulée p@s flaisons évoquées dans les paragraphes précédents

De maniere générale, les ages obtenus sont asgerslis et I'incertitude associée a
chacun d’eux varie de 12 a 23%.

La paléodose déterminée avec I'approche RTL MA argmavec la taille des grains
étudiés. Pourtant, la tendance inverse serait datterfou du moins des paléodoses assez
comparables), puisque le débit de dose diminuerdégent lorsque la taille du grain
augmente (en raison de l'atténuation du rayonnerfignta méme tendance semble étre
observée en TLB MA. Le broyage des grains prodaifgis de la luminescence parasite,
mais il s’agit d'un phénomene de surface qui digpapres un traitement des grains a HF
dilué. Nous n’expliqguons donc pas cette augmemtatde I'dge apparent avec la
granulométrie. Ce phénomene n’a d’ailleurs jamsaiso@servé pour les échantillons de quartz
étudiés jusqu'a présent par l'équipe du LPC. Dealyaes complémentaires seraient
nécessaires pour s’assurer que les grains desedifés fractions granulométriques étudiées
appartiennent a la méme « variété » de quartz.t&duta forme des courbes de croissance
parait tres similaire pour les 3 fractions granutnques étudiées. Des différences seraent
priori attendues si les mesures étaient réalisées gpe8 tle quartz différents.

En TLB SAR, les mesures ont également impliqué gikesns broyés, mais I'age

associé est comparable a ceux obtenus pour laoma290-250um en TL MA. Le probleme
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serait donc lié au protocole mixte multiple-aliguGependant, des mesures complémentaires
seraient nécessaires pour l'affirmer. C’est pourdi@ensemble des mesures réalisées sur les
grains broyés sera exclu pour le calcul de 'agadmulée.

En OSL, l'age obtenu avec la nouvelle procédureratliation est également
compatible avec ceux déterminés en TL MA sur latfom 200-250um. Cependant, pour les

raisons évoqueées précédemment, il ne sera pas q@bein dater la coulée.
5.2.3.2 Echantillon C396

5.2.3.2.1 Détermination de la paléodose

Les approches TLR MA et OSL ont été testées poéchhntillon C396. Les

comportements observés étaient similaires a cel38&bis.

a) TLR MA

Nous avons pratiqué un préchauffage a 260°C/10es@liquotes, avant la mesure de
leurs signaux de TL. Comme pour I'échantillon C387bes courbes de croissance
présentaient une forme classique de la TL rouggu(Ei5.21). La paléodose calculée avec la

méthode de glissement LISA était de 231 £ 34 Gy.
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Figure 5.21 :Courbes de croissance et plateau des paléodogeausen TLR MA pour I'échantillon C396.
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b) OSL

Une série de 12 aliquotes a été mesurée. De mémear C397bis, la courbe de
régénération était a la limite de la saturatiomgFe 5.22). Le taux de recyclage moyen était
de 0,98 et le transfert thermique ne dépassaifitad a paléodose déterminée en utilisant la
procédure d’irradiation standard était de 279 X336 Nous avons ensduite testé la procédure
d’irradiation proposée par Bailey (2004) et Bailetyal. (2005). La paléodose a alors été
évaluée a 197 £ 14 Gy, mais la courbe de régépératistait proche de la saturation.. Pour
les raisons déja évoquées pour C397bis, nous ieadedns pas ces valeurs pour le calcul de

I'age de la coulée.
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Figure 5.22 : Courbes de croissance obtenues en OSL pour uqeoddi de I'échantillon C396. Les doses de
régénération ont été administrées de maniere stahgaur I'une (i.e. en une seule exposition a larse de
rayonnement artificiel) et par pulses de 10 Gy etdupées d’une chauffe de I'aliquote a 240°C/0s pautre.
L'interpolation du signal d’OSL naturel normalisérd’'une ou l'autre courbe conduit a des valeurffélientes
pour la paléodose.

5.2.3.2.2 Discussion

Un récapitulatif des paléodoses calculées pouhéigtilon C396 est donné dans le
tableau 5.6, ainsi que les ages correspondant$.lé&Seésultat de I'approche TLR MA sera
retenu pour le calcul de I'age de la coulée. Il estnpatible avec ceux déterminés en
exploitant les signaux de TL des quartz de granétdm 200-250um de C397bis avec le

protocole mixte multiple-aliquot.
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Approche Fraction granulométrique Paléodose Dose annuelle Age
(Hm) (Gy) (mGy.an™) (ka)
RTL MA 200-315 231+ 34 6,46 + 0,18 365
OSL irradiation standard 200-250 279 £ 26 6,59 + 0,18 42 + 4
OSL irradiation pulsée 200-250 197 + 14 6,59+0,18 302

Tableau 5.6 :Bilan des &ges obtenus a partir de I'échantilloB96. Les résultats en grisé ne seront pas retenus
pour le calcul de I'age de la coulée pour les rais@voquées dans les paragraphes précédents.

5.2.3.3 Galets quartzeux

Les signaux de TL bleue de 7 galets (C404-1, C4084904-8, C404-9, C404-10,
C404-11 et C404-12) ont été étudiés avec le priganoxte multiple-aliquot.

La détermination de la paléodose de certains deyaless a présenté des difficultés.
Pour I'échantillon C404-1, par exemple, nous awabservé un décalage en température entre
les courbes de TL de premiere et de deuxieme kchg plateau de paléodoses n’était pas
satisfaisant et, de plus, les formes des courbesaiesance différaient selon que I'on se place
plutét & gauche ou a droite du pic. Pour les gdlet84-8, C404-9 et C404-11, la situation
était également complexe et peu satisfaisante. &mitrois échantillons, les courbes de TL
de premiére et de deuxieme chauffe présentaienétee profil en fonction de la température
(pas de décalage des pics apres le recuit a 35I€Id four), mais les mesures de TL étaient
tres dispersées. De plus, pour C404-11, les coutbesroissance présentaient des formes
différentes. Ces 4 échantillons n’ont donc paget&nus pour la datation du site.

En revanche, les mesures des galets C404-6 (FgR8y, C404-10 et C404-12 nous
ont semblé satisfaisantes, mémes si les mesurés des échantillons C414-10 et C404-12

étaient assez disperseées.
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Figure 5.23 : Approche TLB MA pour le galet C404-6 : a) courllesTL bleue et plateau des paléodoses ; b)

courbes de croissance.

Les ages obtenus pour les galets C404-6, C404-CA@@t-12 sont compris entre 30 et

45 ka (Tableau 5.7).

Référence du galet Paléodose Dose annuelle Age
(Gy) (mGy.an™) (ka)
C404-6 49 +2 1,62+ 0,17 304
C404-10 7817 1,73+0,19 45+7
C404-12 69 + 10 1,64+0,18 42+8

Tableau 5.7 :Bilan des &ges obtenus pour les galets.

5.2.3.4 Bilan général pour le site des Riaumes

Les échantillons C397bis, C396 et C404-i ont tdéschauffés au méme moment par

la méme coulée. Les résultats obtenus par diffésenméthodes de luminescence doivent

correspondre a un age unique. Nous avons reterasibats pour le calcul de ce dernier.

La moyenne pondérée peut étre utilisée si lesftiheges sont correctement évaluées,

ce qui n'est pas le cas. En pratique, nous avongueules paléodoses sont trés difficiles a

évaluer avec précision. C'estfortiori vrai pour les incertitudes. Aussi, il est pluslista de
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proposer comme age moyen pour ce site, la moyeithenétique de toutes les mesures, soit
37 ka. L'incertitude estimée a partir de I'écappaydes résultats est de 6 ka. Compte-tenu de
la grande variabilité de comportements TL obsemést préférable de proposer un intervalle
plus large dans lequel est compris I'age probakldadcoulée. Ses bornes sont évaluées a

partir des ages extrémes calculés, soit [30-4 7R5ANSI :

Age de la coulée des Riaumes : 37 [26 ; 52] ka

Contrairement a la majorité des autres sites, monsidérons que, aux Riaumes, la
radioactivité dans le passé ne devrait pas Etraifisigtivement différente de celle
d’aujourd’hui car le sédiment était scellé sous pi@ats hauts de la coulée. Cette hypothése,
suggérée par les observations de terrain, est éafgar le fait que les échantillons
présentent des rapports isotopiques compatibles [&auilibre, aux incertitudes de mesure
pres (cf. annexe 2).

Jean-Pierre Valet et I'équipe du LGMT (Plénier ét &2007) ont prélevé des
échantillons de lave sur cet affleurement, respectent pour des mesures de
paléomagnétisme et pour une datation par la métketle Celle-ci a donné un age de 41,0 +
2,0 ka a la coulée, valeur qui est bien comprisesddntervalle que nous proposons.

L’analyse de la lave n’a pas mis en évidence d’ail@® magnétiques.

5.2.4 Site du Fraisse 1

5.2.4.1 Détermination de la paléodose

Lors de la premiere étude effectuée en 2003 (Batssiral, 2003), les approches TLR
MA et TLB MA avaient été utilisées pour détermit@mpaléodose de grains de quartz de la
fraction 200-315um extraits de I'échantillon C348. Nous rappelons @&sultats, puis nous
les complétons par ceux obtenus en TLB SAR et eln ©D8les quartz de granulométrie 200-

250um extraits du nouveau prélevement.
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a) TLR MA
Les mesures de TL avaient été effectuées apréspréwhauffe des aliquotes a
260°C/10s. La détermination de la paléodose (144 £y) avec la méthode de glissement

LISA n’avait pas posé de problémes (Figure 5.24).
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Figure 5.24 :Courbes de croissance et plateau des paléodoséskRrMMA pour I'échantillon C348.

b) TLB MA

Nous avions effectué une préchauffe des aliquoBa&C/10s avant la mesure de leur
TL. La courbe de premiere lecture présentait uridaot de croissance a 450 Gy (Figure
5.25). Le recouvrement des courbes de croissaattecépendant suffisant et une paléodose

de 144 + 24 Gy avait été calculée avec LISA.
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Figure 5.25 :Courbes de croissance et plateau des paléodos€ésRBMA pour I'échantillon C348.

c) TLB SAR

Avant chaque mesure de TL, les aliquotes étaiafthauffées a 300°C/10s. Le taux
de recyclage moyen était de 0,96. Le plateau déodakes (Figure 5.26.a) était correct
seulement sur le versant gauche du pic principalldeCeci s’explique par le fait que les
signaux de pics apparaissant a température pluéeske superposent sur son versant droit.
Cependant, la forme du plateau différait pour 3 Hesliquotes mesurées, ce qui traduit une
hétérogénéité importante des grains de quartz, eoems le cas de I'échantillon C397bis.
Les mesures correspondantes n’ont pas été retpouede calcul de la paléodose moyenne.

Celle-ci a été évaluée a 131 £ 17 Gy.
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Figure 5.26 : Approche TLB SAR : a) courbes de TL bleue obtepaes une aliquote de I'échantillon C348.
Son plateau de paléodoses (pas d'intégration: }08St figuré en rose; b) courbe de régénération
correspondante. Les plateaux de paléodoses demittés aliquotes de la série mesurée sont représea
bleu en a).

d) OSL

Les doses de régénération ont été administréqaupsses de 10 Gy entrecoupées d’'une
chauffe de l'aliquote a 240°C/10s. Les changemeéstsensibilité au cours des cycles de
régénération semblaient efficacement corrigés,queide rapport de recyclage moyen était
égal a 1,02. Le taux de récupération était inféri@ul%, ce qui suggere l'absence d’'un
transfert thermique significatif.

La paléodose moyenne déduite, 81 + 12 Gy, étaitdmgp plus faible que celle
obtenue en TL, que ce soit avec le protocole mixiéiple-aliquot ou avec le protocole SAR,
et, de plus, I'erreur associée était importanteudNavons tenté d’identifier I'origine de cette
différence.

La présence de feldspaths non éliminés par lesetnants chimiques aurait pu
éventuellement expliquer la dispersion des mesiNess avons donc cherché a apprécier la
qualité de la séparation des minéraux en effectuantest simple basé sur la propriété
suivante : les quartz, comme nous l'avions préais€hapitre 2, n’émettent pas de signal lors
d’'une stimulation optique dans le domaine de lanfiuge, a la différence des feldspaths.
Apres les mesures permettant la construction deolabe de régénération corrigée en
sensibilité, une mesure est réalisée sans ajoatamlé de dose pour le test de récupération,
puis la mesure d'une dose de régénération esté&pétur le test de recyclage. Nous avons
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ajouté une nouvelle fois cette dose de régénérapiois les minéraux de l'aliquote ont été

soumis a une stimulation infrarouge a 50°C pen@éast suivie d’'une stimulation OSL dans

le bleu. Le signal émis lors de cette derniere gftion est alors supposé provenir

majoritairement des quartz. Si le rapport entresigmal et celui mesuré pour la dose de
régénération précédente est proche de 1, celdisigoe I'aliquote ne comporte pratiguement
gue des quartz. Ce test a en fait été réalisé fposrles échantillons étudiés dans ce travalil.
Pour C348, le rapport moyen valait 0,97 et nousaeons conclu que la séparation des
minéraux avait été efficace.

Au cours de I'étude préliminaire réalisée en 20@3mesure des signaux d'OSL de
guelques aliquotes avait révélé que la courbe dessance des signaux de régénération
saturait. Ce comportement n'a pas été observé pegirquartz extraits du nouveau
prélevement, comme le montre la figure 5.27. Lersédt prélevé étant tres homogene, nous
excluons I'hypothese d'une différence importante débit de dose pour les deux
prélevements. Nous attribuons les phénomeéenes asséous-estimation de la paléodose et
dispersion des mesures) a une exposition accidewkel’échantillon a la lumiere, malgré les
précautions prises lors de son prélévement et méraibement au laboratoire. Les résultats de

I'approche OSL ne seront donc pas retenus pouwlbeilcde I'age de la coulée.

—e— irradiation standard
—=— irradiation pulsée
4.0
%] /
3.0
) E
v 254
2
©
E 20
o
e
@ 15
o
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0.0 / : — :
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Figure 5.27 : Courbes de croissance obtenues en OSL pour uqeoddi de I'échantillon C348. Les doses de
régénération ont été administrées par pulses d&y@ntrecoupées d’'une chauffe de 'aliquote a 2408@our
'une et de maniere standard (i.e. en une seul®gkpn a la source de rayonnement artificiel) pdawutre.
L’interpolation du signal d’OSL naturel normalisérd’une ou l'autre courbe conduit & des paléodosés peu
différentes.
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Notons que pour chacune des aliquotes mesuréesuas de ce travail, une seconde
courbe de croissance a été construite en admimidka doses de régénération de maniere
standardi(e. au cours d’'une exposition unique a la source gen@ement). Elle s’est avérée
pratiguement indiscernable de la courbe constriitgorocédant a des irradiations pulsées
(Figure 5.27) et par conséquent la paléodose maeyegmaluée a 88 + 17 Gy, était
comparable a celle déterminée précédemment. Paudtapres Bailey (2004) et Bailey et al.
(2005), des différences sont visibles dés que laopase atteint 40 Gy. L'intérét de la

nouvelle procédure d’irradiation serait donc linpt#ur certains échantillons.

5.2.4.2 Discussion

Pour les raisons évoquées précédemment, nousdetienles reésultats obtenus avec
les approches TLR MA, TLB MA et TLB SAR pour la dénination de 'age de cette coulée.
Les 3 valeurs (Tableau 5.8) sont compatibles. Remiraisons déja données pour le site des
Riaumes, il est préférable de calculer la moyenrthraétique de ces valeurs et de lui

associer un intervalle dans lequel est comprislidgpbable de la coulée, soit [31 ; 47] ka.

Approche Fraction granulométrique Paléodose Dose annuelle Age
(pm) (Gy) (mGy.an) (ka)
RTL MA 200-315 144 + 17 3,61+0,11 40+5
BTL MA 200-315 144 + 24 3,61+0,11 40+7
BTL SAR 200-250 131 +17 3,64+0,11 36 +5
OSL irradiation standard 200-250 88 17 3,64+0,11 24 +£5
OSL irradiation pulsée 200-250 81+12 3,64 +0,11 22+3

Tableau 5.8 :Bilan des ages obtenus pour I'échantillon C348& tésultats en grisé ne seront pas retenus pour
le calcul de I'age de la coulée pour les raisonsa@ees dans les paragraphes précédents.

Le taux d’humidité était de 4% au moment du préiémet de I'échantillon, mais la
topographie du site suggére que ce taux a probableaté plus élevé a certaines périodes
dans le passé (quand la coulée était encore enderdalweg et non encore démantelée par
I'érosion). Nous considérerons que 4 % est uneuvaminimale (le sédiment s’asseche
aujourd’hui a I'affleurement) et 30% une valeur nmaxle (valeur supposée a saturation en

eau). L’age maximal de la coulée serait donc d& 3Xa. Ainsi :

Age de la coulée du Fraisse 1 = 39 [31 ; 60] ka
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5.2.5 Site du Fraisse2

5.2.5.1 Deétermination de la paléodose

a) TLR MA

Les mesures de TL, realisées apres un préchaufia@?0°C/10s, étaient peu
dispersées. La courbe de premiére lecture présentthangement de forme a 150 Gy. Ce
phénomene n’est pas observé en deuxieme lecturglidsement de cette courbe selon 'axe
des abscisses a néanmoins permis sa superposiéonaacourbe de premiére lecture (Figure
5.28). L'approche TLR MA a conduit a une paléoddsd 48 + 17 Gy avec la méthode LISA.
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40000
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35000 % {
A
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~
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Figure 5.28 :Courbes de croissance et plateau des paléodosékRrMMA pour I'échantillon C408.

b) TLB MA
Les mesures de TL, réalisées aprés une préchapff@°&/10s, étaient peu dispersées.
La croissance des courbes de premiere et de deenté@ature était linéaire. Apres glissement

de cette derniere selon I'axe des abscisses qilicagion d’'un facteus égal a 1,13, elles se
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superposaient parfaitement (Figure 5.29). Cettdhoukt a donné une paléodose de 167 + 18
Gy. L'utilisation d’'une méthode linéaire avec catien d'intercepte conduit au méme

résultat (172 £17 Gy) et, dans les deux cas, leplades paléodoses est trés satisfaisant.
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Figure 5.29 :Courbes de croissance et plateau des paléodos€sRMMA pour I'échantillon C408.

c) TLB SAR

Nous avons mesuré les signaux de TL de 10 aliqudéeguartz de la fraction
granulométrique 200-31Gm de I'échantillon C408. Le taux de recyclage mowtat de
1,05. Le test du plateau des paléodoses n’étawgrage pour le pic principal (Figure 5.30.a)
et les résultats étaient assez dispersés. La paéadoyenne était de 184 + 15 Gy.
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Figure 5.30 : Approche TLB SAR : a) courbes de TL bleue obtepaes une aliquote de I'échantillon C408.
Son plateau de paléodoses (pas d'intégration: }08&St figuré en rose; b) courbe de régénération
correspondante. Les plateaux de paléodoses desr@saaliquotes de la série mesurée sont représamiéleu
en a).

d) OSL

Nous avons mesuré les signaux d’'OSL de 12 aliquigda fraction granulométrique
200-315um de I'échantillon C408. Les doses de régénératitnd’abord été administrées
par pulses de 10 Gy entrecoupées d’'une chaufféaligubte a 240°C/10s. Le rapport de
recyclage moyen était égal a 0,98. Nous n'avons gaservé de transfert thermique
significatif, le signal de récupération représentanins de 1% du signal naturel corrigé. La
paléodose moyenne a été évaluée a 136 + 11 Gy.

Nous avons ensuite construit une seconde courbe@ginération (Figure 5.31) en
procédant a des irradiations de maniere standargaléodose moyenne était de 175 + 14 Gy.
Nous avons donc Vérifié que cette méthode conduisamne paléodose significativement plus
élevée que celle déterminée avec la procédure péappar Bailey (2004) et Bailey et al.
(2005), mais la dispersion des mesures était cabfarPour le calcul de I'age de la coulée,

nous retiendrons donc la paléodose déterminéelavevelle procédure d’irradiation
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Figure 5.31 : Courbes de croissance obtenues en OSL pour uqgeoddi de I'échantillon C408. Les doses de
régénération ont été administrées par pulses d&y@ntrecoupées d’'une chauffe de 'aliquote a 2408@our
'une et de maniere standard (i.e. en une seul@skpn a la source de rayonnement artificiel) pdautre.
L’interpolation du signal d’OSL naturel normaliséurscette derniere conduit a une surestimation de la
paléodose.

5.2.5.2 Discussion

Le bilan des ages obtenus avec les differenteapes est donné dans le tableau 5.9.
En adoptant le méme point de vue que pour les sagites, nous choisissons de faire une
moyenne simple pour donner I'age du site du Fra#sse de lui associer un intervalle dans
lequel est compris I'age probable de la coulée.dges minimal et maximal de la coulée sont
calculés respectivement pour des teneurs en hémdite et a saturation (valeur supposée :
30%), pour tenir compte de la méconnaissance tenkur en humidité dans ce sédiment par

le passé. Ainsi :

Age de la coulée du Fraisse 2 : 43 [29 ; 68] ka

Approche Fraction granulométrique Paléodose Dose annuelle Age
(um) (Gy) (mGy.an) (ka)
RTL MA 200-315 148 + 20 3,69+0,11 40+ 6
BTL MA 200-315 167 + 18 3,69+0,11 45+5
BTL SAR 200-315 184 + 15 3,69+0,11 50 + 4
OSL irradiation standard 200-315 175+ 14 3,69 +0,11 47 £ 4
OSL irradiation pulsée 200-315 136 +11 3,69+0,11| 373

Tableau 5.9 Bilan des ages obtenus a partir de I'échantillof08. Le résultat en grisé ne sera pas retenu pour
le calcul de I'age de la coulée pour les raisonsghées dans les paragraphes précédents.
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5.2.6 Bilan général pour les coulées en aval de Volvic

Les coulées des Riaumes, du Fraisse 1 et du Fraisggpartiennent a la fenétre
temporelle de I'excursion de Laschamp. Cependéantettitude sur les résultats est trés
importante et ne permet pas de conclure si I'engzods Riaumes et celui du Fraisse sont de
méme age. La nature de la lave et les observatlen®rrain ne permettent pas d’avancer
gu’'une coulée est distincte de l'autre en natureepnuage. Bien que le site des Riaumes
(460m) soit plus élevé que le Fraisse (410m),iftade n’est pas un critéere : les deux coulées
reposent sur un sédiment argilo-sableux dans lequele décele aucune trace d’'une coulée
plus ancienne qui pourrait suggérer une chronolagaive. Les lignes de contours reportées
sur la derniére édition de la carte volcanologidBeivin et al., 2004) suggérent des
superpositions de coulées a partir de considésatigmographiques, mais nous ne les avons
pas observées concrétement sur le terrain. Sait;,dby a un ensemble de coulées d’ages
voisins ou identiques qui se sont épanchées suenitoire présentant des déclivités dans
différentes directions ; soit il y a localement empilement de coulées. Cette derniere
hypothése expliquerait I'age plus ancien (63,48tk&) obtenu par Guérin (1983).
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5.3 Secteur de Royat

5.3.1 Présentation du secteur géographique et échantilloage

Dans la vallée de Royat (Figure 5.32) se sont dpsaecplusieurs coulées volcaniques
dont il reste aujourd’hui, au niveau de l'agglontiéma deux ensembles de coulées
superposées, séparés I'un de l'autre par un tortarkiretaine. A l'origine, elles devaient
combler entierement la vallée, puis elles ont éidsées de facon érosive par les eaux

torrentielles. 1l est actuellement impossible déed@iner I'ordre stratigraphique initial des

coulées.

- g

Copyright IGM - Projection Lambert | &tendu / NTF

Figure 5.32: Secteur de Royat.

Dans le secteur étudié ici, au niveau du parkingad&rotte des Laveuses, nous
distinguons plusieurs coulées qui ont toutes la enérature trachy-basaltique, avec des
compositions chimiques presque identiques (cf. a@2¢, de sorte que seules leurs situations
respectives permettent de les distinguer les uegsdtres.

Du c6té sud se présente une puissante coulée grigogantillon de lave C423G) qui
semble issue du volcan de Grave Noire (agé d’envid ka, d'apres De Goér et al., 1993).
Elle n’a pas été étudiée ici et il n'est pas pdesde la raccorder stratigraphiqguement aux

autres coulées.
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Du c6té nord, sont observables plusieurs couléesegedepuis I'ouest par la vallée de
la Tiretaine et dont I'origine commune est attribwedl Petit Puy de Dédme, volcan complexe,
antérieur au Puy de Dome (donc plus ancien quealénkiron : Boivin et al., 2004). La
coulée la plus haute (échantillon de lave C405L3isee au dessus de la route (Avenue de la
Vallée). Elle est visible dans une coupe vertichle en partie a I'érosion et en partie aux
travaux de voirie. Son épaisseur est de 3 a 5 mra@n\Elle semble affectée d’'un pendage
vers l'intérieur de la vallée. Elle repose sur adisient sableux rouge qui a été échantillonné
(C405) en vue de sa datation. La coulée suivarttea(dillon de lave C423L) est visible au
dessous de la route, dans la paroi nord du parog.épaisseur est de l'ordre de 2 a 4 m.
Elle n’est pas observable dans sa totalité, étamigiement cachée par des magonneries. Son
rapport stratigraphique a la coulée précédentet pas visible. Elle se situe a une altitude
nettement plus basse (une dizaine de metres)ret,ldaas ou il s’agirait de la méme coulée,
cela s’expliquerait par une forte pente de la paktEe. Un élément suggére cependant gu'il
pourrait s'agir d'une coulée différente : elle repasur des sédiments assez différents. Deux
unités sont observables, a partir du contact axemullée : une cendre volcanique d’aspect
altéré, qui n’a pas été analysée et le sédimen8 QdRa été échantillonné pour une tentative
de datation. Sous ce sédiment apparait le toit ed’'ooulée volcanique plus ancienne
(échantillon de lave C518), de méme nature quprisdentes. La couche de sédiment C423
entre les coulées a une épaisseur de 'ordre derb@ I'endroit ou elle a été échantillonnée
(entrée est du parking). Dans un autre affleurepsgioié 35 m plus a I'ouest, sur le flanc nord

du parking, elle est quasi inexistante.

Les premieres datations relatives a ces couléesténtournies par Huxtable et al.
(1978). Elles ont été réalisées par la TL bleue«dgsains fins » et ont donné, en moyenne 29
+ 2,6 ka pour C405 et 25,2 £ 1,2 ka pour C423. B83]1 G. Guérin a daté certaines de ces
coulées, en amont de Royat, par la TL des feldspattraits de la lave elle-méme. Il a obtenu
des ages de 43,5 + 4,1 ka et 40,6 + 3,1 ka. Ik pas possible de savoir a quelles coulées ces
ages se rapportent au niveau de Royat. En 19&8piiié de datation du LPC a obtenu un age
de 37 = 7 ka (Raynal et al., 1985) par la TL bleluequartz sur des colluvions sableuses

cuites par une coulée a 600 m en amont du sitéééttigqBoulevard de la Taillerie).

En résumé, en I'état actuel, il n’est pas posdgilelg@réciser la chronologie relative de
cet ensemble de coulées. Toutefois I'ordre de gnandes ages déja obtenus et le fait que

certaines d’entre elles présentent un magnétismarnént légérement anormal (cf chapitre 1)
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conduit a faire I'hypothése gu’elles se situentdinpériode de Laschamp au sens large, soit
entre 35 et 45 ka environ.

Les coordonnées UTM (WGS 84) des prélevements dinsét effectués dans ce

secteur sont données dans le tableau 5.10.

Site Référence des échantillons Coordonnées
Royat route C405 504172 5068010
Royat parking C423 504224 5068027

Tableau 5.10 Coordonnées UTM des prélévements de sédimentuéietans le secteur de Royat.

5.3.2 Analyses des sédiments

Le sédiment rouge C405 a la consistance d’'un sgbkesier. L’analyse de celui-ci en
lame mince (P. Boivin) est la suivante : il s’agiun grauwacke rubéfié a texture tres
poreuse, pauvre en fines (Figure 5.33). |l contien€léments ci-apres :

- des lapilli de basalte, vésiculés, a mésostaseuge (rouge orangée a noire), avec
olivine, clino-pyroxéne et plagioclase,

- des grands cristaux de clino-pyroxene vert, n@umkyra cuticule vitreuse,

- des fragments de granite a quartz, feldspathmotte.

La matrice fine est collée aux grains (au momentadeuisson ?) et remplit leurs
vacuoles, ménageant ainsi une porosité tres immpertpartiellement remplie d’'un ciment

brun-orangé clair, fibro-radi€, biréfringent (zéel?).

La description pétrographique (P. Boivin) du sédim€423 (Figure 5.34) a montré
gu'il s’agissait d’un grauwacke riche en élémernis fet comprenant des granules plus ou
moins arrondis de lave variées :

- un basalte a olivine, clino-pyroxéne, plagioclageques et verre incolore,

- un basalte a olivine, cristallites de plagioclas®re brun a jaune abondant,

- un trachy-basalte a clino-pyroxene, plagioclapaques...

Le sédiment montre aussi des grands cristaux isghieés de verre brun de clino-
pyroxene vert et d’olivine, des cristaux ou amaly4eastallins issus de roches granitiques,
des grains de quartz, feldspath et biotite ethenfin élément de méme nature que I'ensemble
de la roche mais remanié et rubéfié. La matricee et abondante, contient les mémes

éléments, plus fins, avec des phyllo-silicatesest liydroxydes issus de l'altération.
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Figure 5.33 : Extrait de la photographie de la lamée-igure 5.34 : Photographie de la lame mince de
mince de I'échantillon C405 (Taille de I'image 4@,x | I'échantillon C423 (Taille de I'image : 14,29 x 92,
3,06 mm ; éléments figurés : 1: lapilli de basalte | mm ; éléments figurés : 1: granules, 2: grands
grands cristaux de clino-pyroxene, 3: fragments| @eistaux isolés, 3 :- cristaux ou amas polycristel
granite a quartz, feldspaths et biotite). issus de roches granitiques, 4 : élément de méme

nature que I'ensemble de la roche mais remani¢ et
rubéfié).

5.3.3 Echantillon C423

Nous avons effectué une tentative de datation éR WIA sur les grains de quartz de
granulométrie 200-31pm extraits de ce prélévement. Les mesures de Hliséés sans
préchauffage, se sont réveélées difficiles a exgloil serait donc nécessaire de préparer un

nouvel échantillon et d’effectuer de nouvelles nmmesu

5.3.4 Echantillon C405

Pour I'échantillon C405, nous avons testé les agme TLR MA, TLB MA et OSL

sur les grains de quartz de la fraction granuloiopégr200-315um.

5.3.4.1 Détermination de la paléodose

a) TLR MA
Les mesures de TL ont été réalisées sans préchalriffaccident de croissance a été

observé pour la courbe de premiére lecture a N-AYQFigure 5.35). Le recouvrement de la
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courbe de deuxiéme lecture avec la précédenteliétdié. Le plateau des paléodoses était

cependant correct et la paléodose calculée avaétlaode LISA était de 130 + 14 Gy.
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Figure 5.35 :Courbes de croissance et plateau des paléodos€sRMMA pour I'échantillon C405.

b) TLB MA

Nous n'avons pas préchauffé les aliquotes avambhekaurer leurs signaux de TL. Les
courbes de croissance de premiere et de deuxiéctgrdeétaient pratiqguement linéaires
(Figure 5.36). La paléodose a été évaluée a 128 @Eylavec la méthode LISA et a 132 + 13
Gy avec une méthode linéaire avec correction ditefgte. Le plateau des paléodoses étant
meilleur avec la méthode linéaire, nous retiendrogise derniére valeur pour le calcul de

I'age correspondant.
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Figure 5.36 :Courbes de croissance et plateau des paléodos€étRBMA pour I'échantillon C405.

c) OSL

Les signaux d’OSL de 12 aliquotes ont été mesiNéas avons construit les courbes
de régénération en administrant les doses de neapiglsée. Le transfert thermique était
négligeable, mais le test de recyclage n’étaitygasié, le taux de recyclage moyen étant de

2,2. Pour cette raison, nous ne retiendrons pagsestats de cette approche pour le calcul de

I'age de la coulée.

5.3.4.2 Discussion

Les ages calculés a partir des résultats obtenudiffiérentes approches sont donnés

dans le tableau 5.11. L’age moyen est de 38 + 4 ka.
De méme que pour les sites du Fraisse 1 et dusEr&snous donnons des ages

minimal et maximal pour tenir compte de la mécossace de la teneur en humidité dans ce
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sédiment par le passé. Ces ages sont calculésctiespgent pour des teneurs en humidité
nulle et a saturation (valeur supposée : 30%)+ 3%t 45 + 5 ka. Ainsi :

Age de la coulée de Royat : 38 [28 — 50] ka.

Approche Fraction granulométrique Paléodose Dose annuelle Age
(um) (Gy) (mGy.an’) (ka)

RTL MA 200-315 130+ 14 3,47 £ 0,10 38+4

BTL MA 200-315 132 +13 3,47 £ 0,10 38+4

Tableau 5.11 Bilan des ages obtenus a partir de I'échantillof06.

L’équipe du LGMT a réalisé une datation de la lpae la méthode K-Ar (Plénier et
al., 2007). Elle a donné un age de 32,9 + 1,0 kaette coulée. Des mesures de
paléomagnétisme ont confirmé [I'enregistrement deectibns anormales du champ
magnétique (par rapport a celles de I'époque dejuphr la lave de cet affleurement et sa

relation avec I'événement de Laschamp (Pléniel. e2@07).
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5.4 Secteur de Blanzat

5.4.1 Présentation du secteur géographique et échantilloage

Le village de Blanzat (Figure 5.37) repose en pasiir I'extrémité d’'une coulée
volcanique basaltique qui s’est épanchée en Limagndébouché d’une vallée entaillant le
plateau des D6mes (Boivin et al., 2004). A cettalé@® est associée une seconde coulée,
parallele, de nature identique, qui arrive de lanmé&lirection et qui s’en sépare sur deux
kilometres en fin de parcours. L'origine de cesxdeaulées - qui n’en formaient peut-étre
gu'une seule a l'origine - est inconnue. En amelés sont complétement recouvertes par un
ensemble de coulées volcaniques de trachy-basalteasquent leur rattachement a I'un des

volcans basaltiques du nord de la chaine des Puys.

7, 4 Tinoeils,
:: --t:i&.ik—.__"__m.

Figure 5.37 :Secteur de Blanzat.

La coulée nord, sous Blanzat, a fait I'objet d’waation par la TL des feldspaths par
G. Guérin en 1983. Il a obtenu un age de 37,8 1k8,8u quartier de Crouzeix. En 2004, a
I'occasion de travaux de voirie au long de la D7f2e coupe de terrain montrant le contact
entre la coulée sud et le substratum sédimentatrapparue. Ce dernier a été échantillonné
(C415) en vue d'une datation par luminescence. e ceccasion, des prospections sur le
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flanc de la coulée nord ont été menées et ont ¢goada découverte d’'un affleurement ou
était également visible le substratum. Nous avaetepé I'échantillon de sédiment C416
pour sa datation. Les échantillons C415 et C416 derméme nature. Ce sont des sédiments
argileux rubéfiés au contact de la coulée. Ills ané#tt pas indurés et étaient fortement

imprégnés d’humidité au moment des prélevements.

Les coordonnées UTM (WGS 84) des prélevements taffiscdans ce secteur sont

données dans le tableau 5.12.

Site Référence des échantillons Coordonnées
Blanzat route C415 505119 5074779
Blanzat bois C416 505348 5074745

Tableau 5.12 Coordonnées UTM des prélevements effectués daestieur de Blanzat.

Lors des traitements en vue de I'extraction dengrale quartz, I'échantillon C415
s’est avéré assez pauvre en minéraux et il n'agépapossible d’entreprendre une datation.
Seules les propriétés des signaux de luminescargguhirtz de I'échantillon C416 ont donc
été étudiées.

5.4.2 Echantillon C416

5.4.2.1 Détermination de la paléodose

a) TLR MA

Les mesures de TL ont été realisées sur les ghainmartz de granulométrie 200-250
um, aprés un préchauffage des aliquotes a 250°CLE8scourbes de premiére et deuxieme
lecture (Figure 5.38) se superposaient, apres cgtigih d’'un facteurs égal a 0,92 et la
paléodose déterminée avec la méthode LISA étai6slet 6 Gy. Nous considérerons
cependant qu’elle représente une valeur minimaler p@ paléodose, la croissance de la
courbe de premiere lecture semblant supralinéaixebasses doses (inférieures a N+150 Gy).
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Figure 5.38 :Courbes de croissance et plateau des paléodogeawben TLR MA pour I'échantillon C416.

b) TLB MA

Les mesures de TL, tres reproductibles, ont égalegté réalisées sur la fraction 200-
250 um, apres un préchauffage des aliquotes a 250°CLEOsourbe de premiére lecture
(Figure 5.39) présentait, a la difference de celde deuxieme lecture, un comportement
supralinéaire. Un changement de sensibilgé=(0,7) plus important que pour les sites
présentés jusqu’ici a été observé pour la deuxibaoire. Le plateau des paléodoses est
correct et la paléodose a été estimée avec cepwc®e a 154 + 16 Gy. Toutefois, vu la
forme inhabituelle des courbes de croissance, que avons du mal a exploiter, cattennée

sera considérée comme une valeur maximale powéagose.
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Figure 5.39 :Courbes de croissance et plateau des paléodogeausen TLB MA pour I'échantillon C416.

c) OSL

Nous avons mesuré les signaux d’OSL de 12 aliqudéegrains de quartz de la
fraction granulométrique 250-318m. La courbe de croissance a d’'abord été constemte
administrant les doses de régénération de mantaredard (Figure 5.40). Le transfert
thermique était inférieur a 1% et le taux de reagelmoyen de 0,98. La paléodose moyenne a
éte évaluée a 93 + 19 Gy.

Une seconde courbe de régénération a ensuite @éstraite, pour chacune des
aliquotes de la série, en procédant a des irradmfiulsées. La paléodose moyenne était alors
de 85 + 13 Gy. Nous avons donc une nouvelle forfi@éque la procédure d’irradiation
proposée par Bailey (2004) et Bailey et al. (20€&)duisait a une paléodose plus faible que
celle obtenue avec des irradiations standards. €@domaine de dose, les valeurs moyennes

obtenues dans les deux cas étaient cependantffirerntes.
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Figure 5.40 : Courbes de croissance obtenues en OSL pour ugecid de I'échantillon C416. Les doses de
régénération ont été administrées par pulses d&yt@ntrecoupées d'une chauffe de I'aliquote a 2405@our
'une et de maniere standard (i.e. en une seul@skpn a la source de rayonnement artificiel) pdautre.
L'interpolation du signal d’OSL naturel normalisérd’une ou I'autre courbe conduit & des paléodoses peu
différentes.

5.4.2.2 Discussion

Les ages déterminés avec les difféerentes apprasdmsdonnés dans le tableau 5.13.
Les paléodoses déterminées avec les approches TR eM TLB MA constituant
respectivement des valeurs minimale et maximal@est pas possible de déterminer un age
moyen pour ce site. Nous donnons donc un intengdlhes lequel I'age réel est supposé étre
compris, soit [18 — 52] ka. L’age obtenu avec I'aqghe OSL est compris dans cet intervalle,
que les doses d'irradiation aient été administdeemaniére standard ou pulsée.

Comme dans le cas des sites du Fraisse 1 et dd3s&1aj nous donnons donc des ages
minimal et maximal pour tenir compte de la mécossence de la teneur en humidité par le
passé, calculés respectivement pour des teneutrmumidité nulle et a saturation (valeur
supposeée : 30%) : 15 + 2 ka et 52 + 6 Amsi, I'age de la coulée est supposé compris dans
I'intervalle [13 — 58] ka.

Approche Fraction granulométrique Paléodose Dose annuelle Age
(um) (Gy) (mGy.an’) (ka)
RTL MA 200-250 65+ 6 3,28+0,11 20+2
BTL MA 200-250 154 + 16 3,28+0,11 47+5
OSL irradiation standard 250-315 93+19 3,24 40,1 296
OSL irradiation pulsée 250-315 85+ 13 3,24+0,11| 26+4

Tableau 5.13 Bilan des ages obtenus a partir de I'échantillofl6.
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5.5 Secteur d’Aydat

5.5.1 Présentation du secteur géographique et échantilloage

Dans le secteur d’Aydat, nous avons prélevé detrarétlons (C413 et C428) de
retombées a caractére phréatomagmatique sur ume Gwée prés du cimetiere de cette
commune, au lieu-dit « Veyreras » (Figure 5.41).s Q@élévements se sont révélés
insuffisamment riches en quartz pour entreprendee datation. Pour ce secteur, nous nous
sommes donc focalisés sur un niveau de sédimenizqua (C410) présent sous la coulée du
Puy de Charmont, au bord du Lac d’Aydat, au lidu«dbauteyras » (Figure 5.42). En 1983,
Guérin s’était intéressé a cet affleurement ettadatenu un age de 29,9 + 2,6 ka par la TL

des plagioclases extraits de la lave.
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Figure 5.41 :Secteur d’Aydat.

Le sédiment C410 n’a pas été analysé. Un examédheragpla loupe binoculaire, de la
fraction 500-1000um montre une composition trés largement dominé®5%) par des
fragments anguleux quartzo- feldspathiques de sbeke grains sont plus ou moins enrobés
d’'un enduit qui donne a I'ensemble une Iégére edion brun-rouge. Le reste est composé de
scories noires et d’esquilles d’aspect vitreux,stoes éléments paraissant tres frais et non
roulés. Le mode de mise en place est inconnu, laaisrractére anguleux des grains et la

présence d’éléments volcaniques fragiles qui ne¢ spbaltérés ni roulés suggerent que ce

- 150 -



Chapitre 5 : Mesures et résultats sur les sitenuostliés a Laschamp

sédiment pourrait étre issu directement du débgarde la cheminée volcanique du Puy de
Charmont.

fa e Vi S
& 'i} R e RS i
X &:,&‘s_ ST NS

Figure 5.42 : Photographie de la coupe de la coulée du Puy den@bnt a Aydat (a : lave massive, b : scories
de base, c : lapillis de saupoudrage, d : arénengique).

Les coordonnées UTM (WGS 84) des prélevements taffecdans ce secteur sont

données dans le tableau 5.14.

Site Référence des échantillons Coordonnées
Veyreras C413 et C428 497822 5056418
Sauteyras C410 498647 5057121

Tableau 5.14 Coordonnées UTM des prélévements effectués daestieur d’Aydat.

5.5.2 Echantillon C410

5.5.2.1 Détermination de la paléodose

a) TLR MA
Les grains de quartz de I'échantillon C410 ne pr&&sent pas d’émission de TL dans
le rouge. Son absence est probablement liée apagition du minéral (absence d’'impuretés

correspondantes) ou a un chauffage insuffisant @ctiver cette émission.
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b) TLB MA

Les mesures de TL ont été realisées sur la fra20@315um, aprés un préchauffage
a 300°C/10s. Le déplacement de la courbe de régoeiselon I'axe des abscisses a permis
sa superposition avec la courbe de premiére leapres application d'un factesrégal a
0,78. Une paléodose de 81 = 9 Gy a été obtenuar@-tg43).
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Figure 5.43 :Courbes de croissance et plateau des paléodos€sRMA de I'échantillon C410.

c) OSL

La mesure de 12 aliquotes de quartz de granuloen&&0-200um a conduit a une
paléodose de 47 + 39 Gy. La dispersion des vakaxplique par la présence de feldspaths,
le traitement chimique utilisé classiquement n'ay@pparemment pas permis de les éliminer

completement. L’approche OSL ne sera donc pasueteour le calcul de I'age.
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5.5.2.2 Discussion

Pour la coulée du Puy de Charmont a Aydat, nousnoels I'age obtenu avec
I'approche TLB MA pour les raisons données précadent. Il est de 28 + 3 ka (Tableau
5.15). Comme dans le cas des sites du FraisseFraiise 2 et de Royat, il est possible que la
teneur moyenne en humidité actuelle dans ce sétlimesspit pas représentative de celle qui a
prévalu par le passé. Nous proposons donc un agenali et un age maximal, calculés
respectivement pour des teneurs en humidité nulke saturation (valeur supposée : 30%),

soit respectivement 26 = 3 ka et 37 = 4 ka. Ainsi :

Age de la coulée a Aydat : 28 [23 — 41] ka.

Cet age est compatible avec celui déterminé paG@rin (1983) par la TL des
plagioclases extraits de la lave elle-méme (2R%Bka).

Approche Fraction granulométrique Paléodose Dose annuelle Age
(pm) (Gy) (mGy.an™) (ka)

TLB MA 200-315 81+9 2,88 + 0,08 28+ 3

OSL 150-200 47 + 39 2,93+ 0,09 16 £13

Tableau 5.15 Bilan des &ges obtenus a partir de I'échantillol0. Le résultat de I'approche OSL est donné
pour information, mais il ne sera pas retenu pag taisons évoquées précédemment.

L’équipe du LGMT a prélevé un échantillon de ladade cet affleurement. Une
datation par la méthode K-Ar a donné un age de 20,2 ka (Plénier et al., 2007),
incompatible avec les ages TL (a 2 sigma). Des mesie paléomagnétisme sur cette lave

réalisées a I'lPGP (Plénier et al., 2007) n’ont pés en évidence d’anomalies magnétiques.
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5.6 Synthése des résultats

Dans ce travail, nous avons étudié les signauxudenescence de grains de quartz
extraits de 7 échantillons de sédiment et de plusigalets de quartz chauffés lors de la mise
en place de coulées volcaniques. Le bilan de desialas est donné dans la figure 5.44.

- '—.—'I .I - == Aydat (C410)

- Blanzat (C416)

-E I Royat (C405)

Le Fraisse 2 (C408) - - o

Le Fraisse 1 (C348) p————t——rt- - - - - - - - ' > Secteur de Volic

Les Riaumes t == i
(C397bis, C396, C404-i) )
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Ages (ka)

Figure 5.44 : Bilan des datations pour les sites liés a Laschabgs données en bleu correspondent aux ages
déterminés dans ce travail par les méthodes dergrescence (elles ont été obtenues en faisanbjemne
arithmétique des datations retenues et le raisoramraffectué pour déterminer l'intervalle de terppsposé a

été précisé au cas par cas dans les paragraphesgents). L'influence de I'humidité sur I'adge est@sée en
pointillés. Les données en rose sont les agesuedennée a 1 sigma) déterminés par la méthode kakr
I'équipe du LGMT. Les données chronologiques existaant le début de ce travail sont représentéesest
(Aydat : Guérin, 1983 ; Royat : Huxtable, 1978).

La multiplication des approches pour estimer ldgquoses recues par les grains de
quartz et l'intercomparaison des résultats ont |&wfe dispersion importante, ce qui a
conduit & proposer, pour chaque site, un intendgléemps assez large (en bleu sur la figure
5.44) dans lequel est compris I'age probable deh&étillon. Selon les sites, cet intervalle
s'étend sur quelques millénaires (cas de Royat'Aggddt) pour atteindre une dizaine de
millénaires ou plus (cas du Fraisse, des Riaumeate dBlanzat). La prise en compte des
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variations possibles de la teneur en eau des satiraa cours du temps a conduit a accroitre
I'incertitude sur la dose d'irradiation annuelld, donc a augmenter l'intervalle de temps
probable (en pointillés) pour chaque site.

De maniere générale, les résultats de la luminescdas quartz sont en accord avec
les ages obtenus par ailleurs, que ce soit par é&hade K-Ar (en rose) ou la
thermoluminescence d’autres minéraux (en vert ;tahlg, 1978, Guérin, 1983), mais les
incertitudes sur la datation de quartz restent @mgu trop larges pour permettre d’affiner la
chronologie de l'excursion de Laschamp. Les méthode la luminescence nous ont
cependant permis d’identifier des candidats podnt I'étiquette Laschamp dans le secteur
de Volvic.
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Chapitre 6 : Etudes et recherches sur les compertenobservés

6.1 Introduction

Des difficultés importantes ont été rencontrées i la détermination de la paléodose
des quartz chauffés par des coulées de lave ateiba la période de Laschamp. Pour tenter
de déterminer l'origine de ces difficultés, nousm@ testé nos protocoles expérimentaux sur
des sites agés de moins de 30000 ans, a SaintBatarTerre Noire et a Neschers. Les
échantillons prélevés présentaient I'intérét d’'éoenogénes et riches en quartz et, pour les
deux premiers sites, nous disposions d’ages déiésmle maniére indépendante Yar. Par
ailleurs, des études spécifiques (contréle de tadinfluence du débit de dose, changements
de sensibilité dus aux recuits, ...) ont été entsegridans I'objectif de mieux comprendre les
phénomenes observés. Les résultats de ces exmg&risant présentés dans les paragraphes

qui suivent.

6.2 Tests sur les échantillons naturels récents

6.2.1 Saint-Saturnin

6.2.1.1 Présentation du site et échantillonnage

Les Puys de La Vache et Lassolas comptent parmidiesins les plus récents de la
Chaine des Puys. Leur éruption a fait I'objet desipurs datations directes ou indirectes. La
premiére, réalisée par la méthode T sur du bois carbonisé par la coulée prélevé eenni
du chateau de Saint-Saturnin (Pelletier, 1959)prmné un age de 7650 + 350 ans BP, soit
8650 £ 850 ans en années réelles.

De nouvelles datations par radiocarbone et themmiokesscence (Tableau 6.1),
effectuées quelques années plus tard au méme erarbidonné des résultats compatibles

avec la premiére mesulC.

Age Méthode Matériau Références
8650 + 850 4c bois carbonisé (chéne) sous coulée Sa-90
(7650 £ 350 BP) Pelletier et al. (1959)

8120 + 140 Ly-6432/6243 (1994) Cf|

14 . .z
(7255 + 80 BP) C bois carbonise Boivin et al., (2004)
8100 + 800 TL sédiment cuit (quartz et grains fins] Huxtable et al. (1978)
9130 + 720 TL (rouge) quartz (sédiment cuit) Mongteal. (1992)
8820 + 870 TL plagioclases (de la lave) Guérin )98

Tableau 6.1 :Récapitulatif des datations des Puys de La Vachastolas effectuées sous le chateau de Saint-
Saturnin.
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Des datations plus dispersées ont été obtenued'autres sites en relation avec ce
couple de volcans (Tableau 6.2). Notons toutefais Igs datations réalisées sur les paléosols
sont a prendre avec précaution. En effet, l'aétidtun sol peut continuer apres son

recouvrement par des produits volcaniques (couléseadres volcaniques).

Age Méthode Matériau Lieu Références
MBN-328
8925 + 425Y 14 tourbe encadrant des , . e
(7970 + 125 BP) ¢ cendres volcaniques Narse d'Ampoix Juwg(nleggt7)G ewelt
9150 + 550 TL plagioclases (de la lave) La Batrands Guérin (1983)
) 1 . Cheire de Gif-1497
8100 £ 300 BFY € paléosol brun Mercoeur Brousse et al. (1969)
6000 + 150 BF? c paléosol Puy de la Toupe Gif-1375
B Brousse et al. (1969)

Tableau 6.2 :Récapitulatif des datations des Puys de La Vathassolas.

) age moyen de la tourbe encadrant le téphra

@ ce sont Juvigné et Gewelt (1987) qui attribuentileau daté (paléosol brun sous des cendres biaisast
noires) a La Vache ; les auteurs ne le font pas.

® mesure sur la matiére organique résiduelle api@sigation des acides humiques, dans un paléosd ses
téphras attribués a La Vache.

Nos mesures de luminescence ont été réaliséesnséchantillon de sol cuit par la
coulée volcanique (Figure 6.1), a I'aplomb du chditde Saint-Saturnin (altitude : 516 m).
Les coordonnées UTM (WGS 84) de ce site sont (5875856010).

M T
SPor-Saturnin. X
fie o

Copyright IGM - Frajection Lambert Il étendu / NTF

Figure 6.1 : Secteur de Saint-Saturnin.
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L'épaisseur approximative de la coulée a ce niwstude 10 m. Notre prélévement,
référencé C452, a été effectué a une distanceider®0 cm sous la coulée (Figure 6.2). La

teneur en eau du sol était tres faible (~ 4%).

Figure 6.2 : Photographie de la coupe de la coulée de la VatHeassolas, sous le chateau de Saint-Saturnin.
La base de la coulée apparait en blocs gris. L'étilan de charbon de bois C452-C a été prélevéaiaeau de
la pointe de la pioche, dans le sol prismé paruason.

Un échantillon de charbon de bois, réféerencé C452-€alement été prélevé dans ce
sol et a donné lieu & une nouvelle datation'f@r Le traitement chimique et la préparation
des cibles de graphite ont été réalisés au LSCIEsemesures par le Professeur L. Keith
Fifield & I'Australian National University a Canbeeren Australie. La datation (ANNUA-
31427, GifA 50023) a conduit a un age de 7860 +d@OBP. Ce résultat est en accord avec
les datations obtenues sur ce site par la mémeonhgtia calibration conduit a l'intervalle
7400-6400 BC (95,4 % de niveau de confiance). Is&ridution est assez uniforme, ce qui
permet de proposer un age calendaire de 8900 A0

La moyenne arithmétique des ag¥€ (excepté les datations réalisées sur les
paléosols) et TL est de 8700 + 400 ans. La moygoneérée est de 8310 + 120 ans. D'apres
Boivin et al. (2004), I'analyse du contexte poljne dans lequel se trouvent généralement les
cendres de La Vache et Lassolas (Juvigné et &6)I€uggere que I'éruption s'est produite au
moment de I'apogée du noisetier, soit il y a un pkeis de 8400 ans. Ces différentes données
permettent d’avancer que I'éruption a donc trebabtement eu lieu entre 8400 et 8700 ans,
ce qui en fait un événement bien déterminé chrgigleement.
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6.2.1.2 Analyse du sol cuit

L'observation d'une lame mince de C452 (Figure pad)Pierre Boivin a révélé qu'il
s'agissait d'un matériel silto-gréseux, constiteecéndres volcaniques trachy-basaltiques
pédogénisées avec une composante phréatomagmaligueve comporte de nombreux
cristaux isolés de feldspaths, de clinopyroxenets\at d'amphiboles, tandis que les éléments

de socle contiennent des quartz et des feldspaths.

Figure 6.3 : Extrait de la photographie de la lame mince deHantillon C452 (Taille de I'image : 4,82 x 3,95
mm ; éléments figurésl:: socle, 2 : trachy-basalte).

6.2.1.3 Deétermination de la paléodose

Nous avons testé les approches TLR MA, TLB MA, TEBBR et OSL sur les grains

de quartz de la fraction granulométrique 100-g60

a) TLR MA
Une préchauffe de 350°C/10s a été utilisée pounigdir les signaux instables. Les
courbes de croissance (Figure 6.4) tendaient légarea saturer. Le test du plateau était

vérifié et la paléodose calculée avec la méthodglidsement LISA était de 35 + 3 Gy.
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Figure 6.4 : Courbes de croissance et plateau des paléodogeauwben TLR MA pour I'échantillon C452.

b) TLB MA

Une préchauffe a 270°C/10s a été utilisée avece detthnique. Les courbes de
croissance de premiere et de deuxieme lecturerg-gy%) paraissaient linéaires sur une large
gamme de doses, mais la précision des points derenpsrmettait cependant d’observer un
léger changement de forme, respectivement a paetiN + 40 Gy et 0 + 40 Gy. Le
changement de sensibilité dd au recuit était mgzortant. Pour le calcul de la paléodose,
nous avons donc limité le domaine de dose étudiécansidérant seulement les points
d’abscisse inférieure a N + 40 Gy et 0 + 40 Gy.pa#odose calculée avec une méthode

linéaire avec correction d’intercepte était de 38 Gy.
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Figure 6.5 : Courbes de croissance et plateau des paléodoseawben TLB MA pour I'échantillon C452.

c) TLB SAR
Une préchauffe a 270°C/10s, similaire a celle sé#i avec le protocole multiple-

aliquot pour le méme domaine de longueur d'ona¢ gratiquée. La courbe de régénération
(Figure 6.6.b) était linéaire. Le taux de recyclageyen était de 1,02. Un plateau de

paléodose a été obtenu sur un large domaine deétatope (Figure 6.6.a). Les mesures

étaient trés reproductibles et ont conduit a uhégamse de 32 + 2 Gy.
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Figure 6.6 : Approche TLB SAR : a) courbes de TL bleue obteposune aliquote de I'échantillon C452. Son
plateau de paléodoses (pas d'intégration : 10°G)figeiré en rose ; b) courbe de régénération copmsante.
Les plateaux de paléodoses des 11 autres aliqaetés série mesurée sont représentés en bleu en a).

d) OSL

Les signaux d’'OSL de 12 aliquotes ont été mesiNéss avons administré les doses

de régénération de maniere standard pour la catisinude la courbe de croissance du signal

(Figure 6.7). Le transfert thermique était inféri@ul% et le test de recyclage était également

vérifié, le taux de recyclage moyen étant de 1L@0paléodose moyenne a été évaluée a 29 +

2 Gy.

—e— irradiation standard

4.5

4.0

e

35

3.0

2.5
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15 /
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40
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Figure 6.7 : Courbe de croissance obtenue en OSL pour une aibigde I'échantillon C452. Les doses de
régénération ont été administrées de maniére stahda
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6.2.1.4 Discussion

La détermination des paléodoses par les difféeraapsoches mises en ceuvre n’'a pas
présenté de difficultés particuliéres : les courldes croissance étaient réguliéres et peu
saturantes, et les tests de plateau satisfaidagdsages déduits (Tableau 6.3) sont compris
entre 7,0 £ 0,5 (OSL) et 9,2 + 1,0 ka (TLB MA)skmblerait que I'age obtenu en OSL sous-
estime légerement I'age réel de la coulée. Cettigcpkarité de I'approche OSL avait déja été
observée lors des tests de détermination de paéedgéenérées expéerimentalement (cf.
chapitre 5). Compte-tenu de leurs barres d'erréas, dges TL obtenus avec les autres
approches (moyenne arithmétique : 8400 = 800 ams) sompatibles a 2 sigma avec la
fenétre temporelle la plus probable pour I'éruptites Volcans de la Vache et Lassolas, soit
8400-8700 ans.

Approche Fraction granulométrique Paléodose Dose annuelle Age
(um) (Gy) (mGy.an') (ka)

TLR MA 100-200 35+3 4,15+0,14 8,4+0,8

TLB MA 100-200 3814 4,15+0,14 92+1,0

TLB SAR 100-200 3212 4,15+0,14 7,7+05

OSL irradiation standard 100-200 292 4,15+x0,14| 7,0+05

Tableau 6.3 :Bilan des ages obtenus a partir de I'échantillof5@.

6.2.2 Terre Noire

6.2.2.1 Présentation du site et échantillonnage

Nous nous sommes intéressés a un niveau de prodiidgniques dans une petite
carriere d'exploitation de cendres volcaniques/ieurdit Terre Noire (Figure 6.8), sur la
commune de Ceyssat. L'altitude du site est de 98 $Bs coordonnées UTM (WGS84) sont
(493947 ; 5067836).
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Figure 6.8 : Secteur de Terre Noire.

La carriere étant ancienne et en partie reprise lparégétation, la stratigraphie

compléte n'est pas visible d'un seul tenant. Sanstitution de haut en bas, sous le sol

contemporain, est la suivante (Figures 6.9 et 6.10)

Une premiére unité, d'une épaisseur de 40 cm envast constituée de cendres
trachytiques altérées contenant de petits nodudesrathytes. Cet horizon, bien
connu dans la Chaine des Puys, est attribué awBsget et/ou au Kilian. Il n’est
pas possible de discriminer entre les deux volgamsont péné-contemporains, avec
des ages respectifs de 9270 + 280 ans et 9430 ariRQcompilation dans Miallier
et al., 2004).

Une deuxieme unité, de plusieurs métres d'épaissentient des lapilli volcaniques
a faciés de débourrage. Le magma juvénile estashyrandésite (SiD= 55 %). Les
autres éléments sont des laves anciennes et de sogt forme de fragments de
roche ou de minéraux libres, dont du quartz. Cedlilarésentent ici un gradient de
granulométrie (décroissante vers le haut). De gasluits sont largement répandus
dans le centre-est de la Chaine des Puys (Puy aeeB&uy Montchié et Puy de
Salomon) et sont présents dans différents contédgdsostratigraphiques. C'est dans
ce niveau que nous avons prélevé I'échantillon GA8Yue d'unalatation par les

méthodes de la luminescence.
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- Une troisieme unité, de plusieurs metres d'épaiségalement, est constituée de
cendres volcaniques litées, indurées et altérérs apartie au contact de l'unité
supérieure. Plusieurs arguments, notamment |'@Gygrdximité et la nature des
produits, permettent de songer au COme comme vesloairce.

- Une quatrieme unité contient un sédiment fin desistance argileuse. Dans sa partie
supérieure (C439sup.), il est riche en cendres takxge et micro-restes vegetaux
carbonisés. Cette carbonisation est vraisemblableri@e au premier dépot de
téphras. Un ageé’C a été obtenu par AMS sur ces micro-restes. Licetnant
chimique et la préparation des cibles de graphiteébé réalisés au LSCE et les
mesures, par le Professeur L. Keith Fifield a It#aigan National University a
Canberra en Australie. La datation (ANNUA-31428f 8)024) a conduit & un age
de 12070 £ 220 BP. La calibration de ce résultaindoune courbe de probabilité a
deux pics, I'un centré sur 15 ka environ (30%)aaitlte sur 14 ka environ (65%) en
années réelles. Ce niveau contient aussi des fragmaillimétriqgues d'un trachyte
clair dont I'origine n'est pas encore déterminéeli@blement Aumoéne ou Cliersou).
La partie inférieure du sédiment fin ne contiend pa micro-restes carbonisés et le
spectre minéralogique est beaucoup moins richedgns sa partie supérieure. Le
sédiment fin y emballe un cailloutis volcaniquesget de gros blocs de lave grise.

L’age de I'échantillon C437 que nous nous propostmgiater par la luminescence
serait donc compris entre 9,4 ka et 14-15 ka. léabs de sol entre les deux premiers téphras
incite a penser qu’il ne s’est pas écoulé une lenugtriode entre les deux éruptions. L'age du
dépot C437 devrait donc étre proche de 14-15 ka.
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volcan d'origine

Sol

Kilian etfou Vasset Cendres trachytiques altérées ~ 9,4 ka (14C)

Montchier ou Salomon ou Barm Prélavement C437

Come ?

Photographie (Figure 6.10)

— micro-charbons datés p4€
< Sédiment fin (C439sup) (14-15 ka)

Calilloutis et blocs de lave dans urj
\ sédiment fin

Figure 6.9 : Coupe stratigraphique schématique (hauteur totdlem).

Figure 6.10 :Détail de la coupe. (étoile : niveau de préléventms microrestes végétaux carbonisés).
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6.2.2.2 Deétermination de la paléodose

Toutes les mesures de luminescence ont été réal@@eles grains de quartz de

granulométrie 200-31am.

a) TL rouge
Nous avons choisi d’exploiter les émissions de dlge des grains de quartz de cet

échantillon avec le protocole mixte multiple-aliqustandard, mais également avec la
nouvelle approche décrite par Miallier et al. (2007

Un premier lot de quartz a été divisé en 8 aligaidteadiées a des doses croissantes
pour la construction des courbes de premiére ledy 12, 24, 48, 72, 96 et 121 Gy). Un
second lot a été recuit a 380°C/16h, puis divisé aliquotes irradiées a des doses croissantes
pour la construction des courbes de deuxiéme kedd8, 72, 96, 121, 144 et 216 Gy).
Chacune des aliquotes a été ensuite divisée en:deefraction a été stockée a I'abri de la
lumiere pour la mise en ceuvre de la méthode TL kéfdard, 'autre a été exposée au soleil
pendant un mois.

L'échantillon non exposé a la lumiére se compodmme un échantillon récent
standard en ce qui concerne la forme des courbdd ¢Eigure 6.11.A et B) et des courbes
de croissance (Figure 6.12). La paléodose esté&wa@b0 + 5 Gy avec la méthode LISA.

L'échantillon exposé au soleil présente des coulbeEL assez similaires a celles de
I'échantillon non exposé, mais a un niveau de $ighs faible (Figure 6.11.C et D). La TL
rouge résiduelle augmente significativement aveadae d'irradiation administrée avant
I'exposition au soleil (Figure 6.12). La paléodoséculée avec la méthode LISA est 60 + 5
Gy. Elle est plus élevée que celle estimée a paetiféchantillon non exposé a la lumiere,

mais les deux valeurs sont néanmoins compatibles.

-170 -



Chapitre 6 : Etudes et recherches sur les compertenobservés

40 404
Dose (Gy) . Dose (Gy)

216

304 144

121

96

204 72 B
48

TL (u.a)

100 200 300 400

20+
Dose (Gy) ] Dose (Gy)
154 126 154 214
95 142
71 : 120
w 47 95
RS 24 c 104 71 D
= 12 ) 47
0
5 5
U T T T D T T T
100 200 300 400 100 200 300 400
Température (°C) Température (°C)

Figure 6.11 : Courbes de TL rouge obtenues pour I'échantilloriBT4Légende : A et B: courbes de TL
respectivement de premiére et de deuxieme lecturelps aliquotes non exposées a la lumiére, C etdem
pour les aliquotes exposées a la lumiére).
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Figure 6.12 : Courbes de croissance obtenues en TL rouge p@ghdntillon C437 (Légende : non exp :
échantillon non exposé a la lumiére, exp : échimtiexposé a la lumiére).
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Les formes des courbes de croissance des échastiéigposé et non exposé sont
pratiguement homothétiques, en ce qui concernei &igss I'échantillon remis a zéro au
laboratoire que I'échantillon non remis a zéro.rapport moyen exposé/non exposeé est de
0,33 + 0,01 pour la courbe de deuxieme lecture, 42 & 0,02 pour la courbe de premiere

lecture (Figure 6.13).
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Figure 6.13 : Rapports de lintensité des signaux de TL rouge al@uotes exposées et non exposées a la
lumiére pour I'échantillon C437 (Légende : non exgchantillon non exposé a la lumiere, exp : éclilant
exposé a la lumiére).

Comme dans le cas de I'échantillon C397bis, la amsapte non blanchissable de la
TL de I'échantillon C437 ne croit pas linéairemanec la dose d’irradiation, contrairement a
ce qu'avaient suggéré Westaway et Roberts (2006ur Ret échantillon plus récent,
'approche proposée par Miallier et al. (2007) gewlant permis de déterminer une

paléodose comparable a celle obtenue avec I'approcR MA standard.

b) TLB SAR

Nous avons appliqué une préchauffe a 290°C/10st daanesure des signaux de TL
des aliquotes. La courbe de régénération (Figuré.l) était linéaire. Le taux de recyclage
moyen était de 1,04. Un plateau de paléodose aoléttenu sur un large domaine de

température, excepté pour 2 aliquotes pour lesspiddls doses obtenues décroissaient sur le
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versant droit du pic (Figure 6.14.a). Les mesutag#gt tres reproductibles et ont conduit a

une paléodose de 64 +5 Gy.
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Figure 6.14 : Approche TLB SAR : a) courbes de TL bleue obtepaes une aliquote de I'échantillon C437.
Son plateau de paléodoses (pas d'intégration: )0&Gt figuré en rose; b) courbe de régénération
correspondante. Les plateaux de paléodoses desr@saaliquotes de la série mesurée sont représaniéleu

en a).

6.2.2.3 Discussion

Le tableau 6.4 donne le bilan des ages obtenux@nit@ant les signaux de TL des

quartz selon différentes procédures. Ces valeurs gmmpatibles (a 2 sigma) entre elles et

avec l'intervalle de temps attendu pour I'échaoiliC437, qui serait compris entre 9,4 ka et

14-15 ka.
Approche Fraction granulométrique Paléodose Dose annuelle Age

(um) (Gy) (mGy.an™) (ka)
RTL MA standard 200-315 505 3,68+0,10 1364 1
RTL MA soleil 200-315 60+5 3,68 +0,10 16,3+ 1,4
BTL SAR 200-315 64 +5 3,68+0,10 17,4+ 14

Tableau 6.4 Bilan des ages obtenus a partir de I'échantillofi3C.

-173 -



Chapitre 6 : Etudes et recherches sur les compertenobservés

6.2.3 Neschers

6.2.3.1 Présentation du site et échantillonnage

Le Puy de Tartaret est constitué de deux edifiodsoétés : '’Ancien Tartaret a I'ouest
et le Nouveau Tartaret a I'est. Chacun des dewes@m connu au moins une phase
phréatomagmatique, suivie d'une phase stromboliemas c’est le premier qui a émis la
coulée basaltique qui s’étire sur 22 km de longytes Neschers (Figure 6.15).

i 4
Copuright 1GM - Projection Lambert 1| étendu / HTF

Figure 6.15 :Secteur de Neschers.

Les premiéres tentatives de datation de cette equaé’’C sur des sédiments noirs
avaient conduit a des ages de 2970 + 110 BP (&@DRet 6900 + 500 BP (Gif 3589)
(Brousse et al., 1976). Ces dates, beaucoup tro@gepour cette coulée, s’expliquent par le
fait que les paléosols ne se comportent pas taajearsysteme fermé et qu’ils sont donc
souvent peu favorables a la datation radiocarbone.

Deux datations par la TL des plagioclases provedanta lave elle-méme ont été
effectuées par Guérin (1983) a Murol et a Sapdfils ont donné les ages respectifs de 27,2
+ 2,7 etde 28,2 + 2,3 ka.

L’équipe de datation par TL du LPC s’est intéresdae affleurement situé dans un
abri naturel aménagé en cave (Figure 6.16), atdiied le Moulin-sous-Chirelle » (commune
de Neschers). Cette coupe, qui a été décrite pgnaRa&t al. (1985), comporte un niveau

rouge de sédiment cuit par la coulée. L’équipe BCla obtenu, dans un premier temps, un
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age de 27 + 4 ka en exploitant la TL bleue desgrde quartz extraits de ce niveau rouge. Ce
résultat, qui était en bon accord avec ceux de iGuér été infirmé par la suite : des
expériences complémentaires ont conduit les autuls/iser I'age par deux. Ce dernier
résultat a été confirmé par des mesures de TL Hauees grains uniques (Miallier et al.,
1985). Plus récemment, une datation par la TL ralegegrains de quartz a donné un age de
13,7 £ 0,8 ka (Pilleyre et al., 1992). Des mesy@sRPE sur des grains de quartz ont, par
ailleurs, donné un age de 20 + 3 ka (Falguerek, €t991).

Figure 6.16 : Photographie de l'affleurement a Neschers ou apéédevé I'échantillon C422 (a: base de la
coulée basaltique, b : zone rubéfiée (10 a 30 afpaisseur), ¢ : couche noire). L'analyse du sédineenlame
pétrographique montre qu'il a une origine uniquieest oxydé dans la partie supérieure, rouge, duitdans
sa partie inférieure (Courty, in : Raynal et al98b).

Dans le cadre de ce travail, nous avons échan#larte niveau rouge (échantillon
C422), assez humide et riche en quartz, dont lesdoanées UTM (WGS84) sont (512339 ;
5048544). G. Guérin a, quant a lui, prélevé un étlan de la lave (97F) qui a cuit ce

sédiment.

6.2.3.2 Détermination de la paléodose

Toutes les mesures ont été réalisées sur les gaengjuartz de la fraction
granulométrique 100-20@m, excepté pour I'approche « TLB MA sans préchasdfa, pour

laquelle nous avons utilisé les grains de dimensanprise entre 200 et 31&n.
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a) TLR MA

Deux séries de mesure ont été réalisées : poue,ll@s aliquotes n'ont subi aucun
préchauffage avant la mesure de leurs signaux dep®ur l'autre, un préchauffage a
350°C/10s a été appligué. Dans les deux cas, labeode deuxiéme lecture recouvrait
parfaitement celle de premiére lecture apres sissaghent le long de I'axe des abscisses et

I'application d’un facteus égal respectivement a 0,97 et 1,01 (Figure 6.17).
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Figure 6.17 : Courbes de croissance obtenues en TLR MA powgrééss de quartz de granulométrie 100-200
um de I'échantillon C422, pour des mesures de Hcefées : a) sans préchauffage, b) apres un prétdgaia
350°C/10s.

Dans les deux cas, un plateau de paléodoses &tét@ugour le pic principal de TL
(Figure 6.18). Ce plateau s’étendait a basse teathpérpour les mesures effectuées apres un
préchauffage. La méthode LISA a conduit a une pllse de 63 + 5 Gy pour les deux

situations étudiées.

Les signaux de TL rouge de 16 aliquotes de quaiZ4R2 ont également été mesurés
avec le protocole SAR, aprés une préchauffe a 330%La paléodose a été évaluée a 61 +7
Gy. Elle est donc parfaitement compatible aveceselbbtenues avec le protocole des

aliquotes multiples.
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Figure 6.18 : Plateaux des paléodoses obtenus en TLR MA pogrdéss de quartz de granulométrie 100-200
um de I'échantillon C422, pour des mesures de Técefées sans préchauffage et aprés un préchauéfage
350°C/10s.

b) TLB MA

De méme qu’en TLR MA, deux séries de mesure ontrédésées : pour l'une, les
aliguotes n’ont subi aucun préchauffage avant laureede leurs signaux de TL, pour I'autre
un préchauffage a 270°C/10s a été utilisé. Dansldex cas, le glissement de la courbe de
deuxieme lecture le long de I'axe des abscissesraip son recouvrement avec celle de

premiére lecture en appliquant un facteggal respectivement a 0,89 et 0,75 (Figure 6.19).
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Figure 6.19 : Courbes de croissance obtenues en TLB MA powgré&ss de quartz de I'échantillon C422, pour
des mesures de TL effectuées : a) sans préchauffegeulométrie 200-31%m), b) aprés un préchauffage a
270°C/10s (granulométrie 100-2@n).
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La méthode LISA a conduit a une paléodose de 9%¥ pour les mesures effectuées
sans préchauffage et a une paléodose de 139 + I®@Byles mesures effectuées aprés un
préchauffage. Cependant, dans les deux cas, weaplde paléodoses a été obtenu pour le pic
principal de TL (Figure 6.20).

175
150 . ﬁ *

100 —e— préchauffage 270°C/10s

o

—s— sans préchauffage
75

. }

25

position pic TLN

Paléodose (Gy)

200 250 300 350 400 450

Température (T)

Figure 6.20 :Plateaux des paléodoses obtenus en TLB MA pogrdéss de quartz de I'échantillon C422, pour

des mesures de TL effectuées sans préchauffageu(gnaétrie 200-315um) et apres un préchauffage a
270°C/10s (granulométrie 100-2@fn).

c) TLB SAR

Nous avons mesuré les signaux de TL de 12 aliquitd'®chantillon C422 aprés une
préchauffe a 310°C/10s. Les mesures étaient aggeaductibles et le taux de recyclage
moyen, égal a 1,06, indiquait une prise en compatiésfaisante des changements de

sensibilité. Le plateau des paléodoses était doffregure 6.21.a) et la paléodose a été estimée
a75+3Gy.
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Figure 6.21 : Approche TLB SAR : a) courbes de TL bleue obtepaes une aliquote de I'échantillon C422.
Son plateau de paléodoses (pas d'intégration: )O0&Gt figuré en rose; b) courbe de régénération
correspondante. Les plateaux de paléodoses demittés aliquotes de la série mesurée sont représegi
bleu en a).

d) OSL

Nous avons mesuré les signaux d’OSL de 12 aliguaessdoses de régénération ont
été administrées de maniere standard pour la cmtisin de la courbe de croissance du signal
(Figure 6.22). Le transfert thermique était infari@ 1% et le taux de recyclage moyen de

0,98. La paléodose moyenne a été évaluée a 78yt 5 G
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Figure 6.22 : Courbe de croissance obtenue en OSL pour uneaéigde I'échantillon C422. Les doses de
régénération ont été administrées de maniére stahda

-179 -



Chapitre 6 : Etudes et recherches sur les compertenobservés

6.2.3.3 Discussion

Les ages obtenus avec les différentes approchiéesesont présentés dans le tableau
6.5. Les valeurs, comprises entre 15 et 33 ka, gatises, mais dispersées. L'exploitation
des signaux de TL rouge semble cependant I'appracpleis fiable, puisqu’elle conduit a des
ages parfaitement compatibles, quel que soit lpote utilisé. La mesure des signaux de TL
bleue avec le protocole des aliquotes multipledattes ages a la limite de la compatibilité
(@ 2 sigma) selon le traitement thermique appliqué. avec ou sans préchauffe).
L’exploitation des signaux de TL bleue avec le pecole SAR conduit & un résultat encore
différent, mais comparable a celui obtenu en OShus\n’expliqguons pas l'origine de ces
différences.

G. Guérin a obtenu un age de 21,7 +tKgXcom. pers.) par la méthode K-Ar.

Approche Fraction granulométriqgue | Paléodose Dose annuelle Age
(um) (Gy) (mGy.an™) (ka)
TLR MA sans préchauffage 100-200 63+5 416+0,12| 151+1,;3
TLR MA avec préchauffage 100-200 63+5 4,16 £0,12| 151+1,3
TLR SAR 100-200 61+7 4,16 £ 0,12 15+ 2
TLB MA sans préchauffage 100-200 95+9 4,16+0,12| 23+2
TLB MA avec préchauffage 200-315 139 + 13 4,040, 33+3
TLB SAR 100-200 75+4 4,16 £0,12 18,0+ 1,
OSL iradiation standard 100-200 785 4,16 £0,12| 18,7+1,3

Tableau 6.5 :Bilan des ages obtenus a partir de I'échantillof2@.

6.2.4 Bilan des mesures pour des sites récents

La reproductibilité des mesures des signaux de rlastence des quartz extraits
d’échantillons dont I'age est postérieur a 30 katéneilleure que celle observée pour les
sites plus anciens liés a Laschamp. Il en résukeaimmélioration de la précision des ages.

Pour les sites de Saint-Saturnin et de Terre Ndé®,ages déterminés avec les
différentes approches expérimentales étaient cobdpatet en accord raisonnable avec les
résultats du carbone 14. En revanche, pour ledsitheschers, dont I'age, selon la méthode
K-Ar, serait voisin de 22 ka, les résultats de daihescence montraient une dispersion
beaucoup plus importante qui reste difficile a caengre. Il semblerait donc que les signaux
de luminescence se complexifient avec I'age, ceegpliquerait, en partie, les difficultés
rencontrées pour les échantillons compris dansutange 30-50 ka. Ce fait peut étre dd a une
irradiation prolongée des minéraux, qui se tradupar une variabilité importante de leurs

signaux de luminescence.
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6.3 Etudes spécifiques

6.3.1 Contréle de fading

6.3.1.1 Objectif

Comme nous l'avons mentionné au chapitre 2, certamatériaux sont sujets au
« fading anormal », qui correspond a la perte d’'pagie des charges stockées dans les
pieges sans gu’intervienne une stimulation thermiqu optique. Nous souhaitions nous
assurer que les échantillons de quartz étudiés dantavail n’étaient pas sujets a ce

phénomene qui conduit & une sous-estimation deda ecue.

6.3.1.2 Mode opératoire

Les tests ont été réalisés sur deux échantillorqpudez, celui de Neschers (C422) de
granulométrie 100-20Qim et celui des Riaumes (C397bis) de granulometid 00um
broyé a 100-20@um. Pour cette expérience, une fraction de la poudtarelle de chaque
échantillon a préalablement été recuite a 380°Claenl6 h, de maniére similaire a la remise
a zéro du quartz utilisé lors de la constructioniadeourbe de %' lecture avec le protocole
mixte multiple-aliquot en TL. Ensuite, une dose #ie0 Gy a été administrée, avec
I'irradiateury du LPC, aux deux fractions de chaque échantilldose additive (TLnat + 100
Gy) pour I'une et dose de régénération (0 + 100 @&y I'autre. Les mesures de TL rouge et
de TL bleue de ces quartz ont alors été effectdégsl semaine et 1,5 mois apres les
irradiations. A chaque date, le signal de TL ndt(fénat) a également été mesuré pour
s’assurer de la bonne stabilité de I'appareillage.

6.3.1.3 Résultats

Les résultats des mesures sont présentés dagsiie 6.23.

En TL rouge, pour les deux échantillons et pourdesx doses d’irradiation, le pic a
140°C diminue rapidement avec le temps et il nfigs visible 1,5 mois aprés l'irradiation.
Le pic a 230°C, absent sur les signaux de TLnatstable sur la période étudiée (1,5 mois).
Les pics a 325°C et 380°C ne présentent pas degiadbmme I'attestent les superpositions

des trois courbes correspondant aux doses TLnaDO+Qy et 0 + 100Gy : les faibles
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Figure 6.23 : Signaux de TL rouge et de TL bleue des échargilldf22 et C397bis enregistrés 1 jour (1)), 1
semaine (1s) et Imois (1m) apres l'irradiation. Gha courbe représente la moyenne de la mesureatiguptes.
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différences observées entre les signaux ne sontsiga#ficatives, vue la dispersion des
mesures (non représentée sur la figure). Notonsleysc a 325°C est peu marqué pour
C397bis. Pour C422, le signal de TL de ce pic ket @levé que celui du pic a 380°C pour la
TLnat et pour la dose additive TLnat+100 Gy, tangisapres le recuit la tendance est
inversée, suggerant que la chauffe de 16 heur868°€3 modifié la sensibilité des pics a 325
et 380°C de cet échantillon.

En TL bleue, la sensibilisation du pic a 140°C db=ux échantillons est tres
importante, mais, comme pour la TL rouge, le pieggespondant a ce pic est totalement
vidé au bout d'1,5 mois. Au niveau du pic a 32543, signaux enregistrés 1 j, 1 semaine et
1,5 mois apres lirradiation sont compatibles, alispersion des mesures pres : ce pic peut
donc étre considéré comme stable.

Pour les matériaux sujets au phénomene de « fagitogmal », le déclin de la
luminescence en fonction du temps est logarithmidbette expérience n’'a pas mis en
évidence un tel phénomeéne pour les pics de TL tehampérature des quartz étudiés. Elle a
donc permis de confirmer la stabilité de ces signdal TL dans le temps et de justifier leur

utilisation a des fins de datation.

6.3.2 Influence du débit de dose

6.3.2.1 Introduction

Une des hypotheses fondamentales de la datatida paninescencest que les doses
d'irradiation délivrées a l'échantillon dans launatet au laboratoire conduisent a la méme
distribution de charges piégées, et par suite anerg@gnal de luminescence. Pourtant, le fait
que les doses naturelles et artificielles soienivied®s a des deébits significativement
différents pourrait mettre en doute cette équivadenEn effet, les débits de dose
environnementaux pour les quartz sédimentaires typiuement de I'ordre de 1 & 530
Gy.an', tandis qu'au cours de l'irradiation au laboratoies débits de dose d'un facteut &0
10° plus élevés sont communément utilisés.

Les effets des débits de dose sur le quartz omtl'tbjet de plusieurs études
expérimentales. Groom et al. (1978) ont étudiéfzonse TL d’'une poudre de quartz issue
d'un cristal de roche pour des débits de dose dengmtre 1 et 10000 Gy‘het pour

différentes doses d'irradiation. Ces irradiatiotesent réalisées par I'intermédiaire de rayons
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gamma émis par une source ®€o. lls ont également enregistré les changements de
sensibilité de la TL dus a ces irradiations en @ty apres cette premiére lecture TL, une
dose test de 50 Gy a chaque aliquote avec uneesdarayonnement béta. Pour les doses les
plus faibles, de 10 a 100 Gy, ils ont observé @ueeponse TL en fonction du deébit était
constante pour les faibles débits, puis qu’elleinlirait pour les débits les plus élevés. Le
débit pour lequel la chute de TL se produisait agmpait avec la dose totale. Par contre, la
sensibilité de la TL apres ces irradiations ne madnpas de dépendance a I'égard du débit de
dose utilisé et de la dose appliquée au preal&dar les doses les plus élevées, comprises
entre 350 et 750 Gy, les variations de la TL aeeddbit de dose se complexifiaient, du fait
de la sensibilisation du minéral. Cette derniérgnaentait avec le deébit, puis chutait
fortement. G. Valladas et ses collegues (ValladaBeereira, 1980 ; Valladas et Valladas,
1982) se sont intéressés a d'autres types de gonattamment les quartz détritiques. lls ont
comparé la réponse TL d’échantillons ayant recu dose de 32 Gy, administrée avec des
sources de rayonnement gamma dont le débit diffénamn facteur 1000 (précisément 0,48 et
540 Gy.h"). L'utilisation de filtres bleu, UV et vert leur germis d'isoler respectivement les
pics situés vers 320, 360 et 370°C. lls ont obsamé diminution du pic a 320°C
accompagnée d’'une augmentation du pic a 360°Cuerts débit augmentait, tandis que le
pic a 370°C semblait peu affecté par la variatian d&bit. Ces comportements étaient
toutefois moins marqués pour les quartz détritiguespour les quartz filoniens.

Les effets des débits de dose semblant dépendygpeule quartz envisagé, mais aussi
du domaine de longueur d'onde étudié, nous soahsitétudier la sensibilité de nos
échantillons vis-a-vis de ce parametre. Notre éaudensisté a comparer, dans le bleu et le
rouge qui sont nos domaines d’intérét, les répoidesie quartz irradiés a quatre débits

différents.

6.3.2.2 Mode opératoire

Cette expérience a impligué deux échantillons, sithodans des gammes d’age
différentes et pour lesquels la détermination depdkodose en TL avec la méthode LISA
présentait des difficultédl s’agit, de méme que pour les tests de fadirfg garagraphe
6.3.1), du quartz de Neschers (C422) de granulaan&60-200um et celui des Riaumes
(C397hbis) de granulométrie 850-10@t broyé a 100-20Qm. Pour chacun des échantillons,
deux doses ont été étudiées : TLn + 100 Gy et @OGY. Pour cette derniere, la poudre

naturelle a été recuite a 380°C pendant 16 h, deaemasimilaire a la remise a zéro du quartz
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utilisé lors la construction de la courbe d&®ecture avec le protocole mixte multiple-
aliquot en TL.

Les irradiations ont été réalisées au Laboratomgddal Henri Becquerel (LNHB) a
Saclay par Jean-Michel Dolo et Tristan Garcia, aves irradiateurs gamma G&Co, sur des
lots de quartz d'environ 200 mg enfermés dans desirges en Delrin. Les quatre débits
utilisés étaient 0,98, 9,8, 45,7 et 1062 Gy.bine dose de 100 Gy a par ailleurs été ajoutée
aux poudres naturelle et recuite de chaque éclmmntivec lirradiateur gamma3(Cs) du
LPC, dont le débit était de 138 GV.fa la date de nos expériences. Pour chaque dase, le
sighaux de TL, normalisés entre eux au volume dedm ont été mesurés au LPC 6

semaines apreés les irradiations.

6.3.2.3 Résultats

a) Précautions a prendre pour I'analyse des résulta

Nous avons constaté des différences d’intensit&eattains pics de TL entre les
échantillons irradiés au LNHB et au LPC. Ainsi, p&A22 par exemple, les pics a 230 et
325°C en TL rouge (Figure 6.24.a), présents surcteagbes correspondant aux aliquotes
irradiées au LPC, sont pratiguement inexistants iles correspondant aux aliquotes
irradiées au LNHB. De méme, en TL bleue (Figurglt®p, I'ensemble des signaux de TL des
échantillons irradiés au LNHB sont notablement plaibles que ceux des échantillons
irradiés au LPCPour expliquer ces différences, nous avons emypdithese que les gélules
en Delrin pouvaient n’étre pas parfaitement étaséh&&a lumiére, d'ou un vidage partiel des
pieges sensibles a la lumiére, au cours du stoctade poudre de quartz dans ces gélules.
Pour vérifier cette hypotheése, nous avons irradie.RC 2 aliquotes de la poudre naturelle
(TLn + 100 Gy) et de celle recuite a 380°C (0 + B de I'échantillon C422. La premiere
aliquote a été placée a I'abri de la lumiere, tamie la seconde, stockée dans une gélule en
Delrin, a été exposée a la lumiere du jour pendaatsemaine. Cette période correspond a la
durée maximale pendant laquelle les gélules ontegmpbsées a la lumiére, entre leur
irradiation au LMRI et leur stockage au LPC a liate la lumiere. Les mesures de TL qui ont
suivi ont confirmé notre hypothese (Figure 6.25)sajet de I'effacement des pics a 230 et
325°C, mais elles ont montré que le pic a 380°@satien datation n’était pas affecté par la
lumiere sur la période d’exposition considérée, man’avaient déja observé certains auteurs
(e.g, Hashimoto et al., 1989 ; Miallier et al., 1994a).

Nous supposerons ces conclusions valables égalgmentC397bis. Pour I'analyse

des résultats, seul I'effet du débit de dose spidéx 380°C en rouge sera donc considéré.
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Figure 6.24 : Courbes de TL rouge (a) et de TL bleue (b) obtemaur I'échantillon C422. Une dose de
régénération de 100 Gy a été administrée avec Stsléifférents : 0,98, 9,8, 45,7 et 1062 GY.lau LNHB
(irradiateurs y de®°Co) et 138 Gy.hau LPC (irradiateursy de™*’Cs). Chaque courbe représente la moyenne

de la mesure de 10 aliquotes, excepté pour la dppbquée au LPC (5 courbes).
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Figure 6.25 : Effet d’'une exposition de I'enceinte en Delriradumiére sur les signaux de TL rouge (a) et de TL
bleue (b) de I'échantillon C422. Les irradiationst @té réalisées avec l'irradiateyrdu LPC. Chaque courbe
représente la moyenne de la mesure de 5 aliquotes.
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b) Résultats en TL rouge

Pour I'échantillon C422 (Figure 6.26.a), le sigdalpic principal semble augmenter
légerement avec le débit, pour les 2 doses étudiesr I'échantillon C397bis (Figure

6.26.b), nous n‘avons pas observé de difféerengagfisatives entre les différents débits.
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T 20000 <
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© 15000 o _
= 2 20000
2 10000 3
= 000 —— TLN+100 Gy = 10000 ——TLN+100 Gy ||
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Figure 6.26 :Influence du débit de dose sur I'intensité dudecTL rouge a 380C pour I'échantillon C422 (a) et
pour I'échantillon C397bis (b).

6.3.2.4 Conclusion

Pour I'un des échantillons, dans la gamme de diebdose étudiée, la sensibilité de la
TL rouge semble dépendre Iégerement de ce pargntaétiiis que pour l'autre, I'effet du
débit de dose est négligeable. Ces résultats semfgdonc des différences de comportement
selon les quartz étudiés.

Toutefois, les gélules en Delrin n’étant pas étasch la lumiere, nos résultats sont a
considérer avec prudence. Il serait cependanteisga@nt de refaire cette expérience avec des
enceintes en aluminium par exemple, afin d’appré@éesensibilité des signaux de TL au

débit de dose dans le rouge et dans le bleu &téadre aux signaux d’OSL.

6.3.3 Influence de la température de recuit sur la sensilisation
de la courbe de deuxieme lecture pour la datationgs TL
avec le protocole mixte multiple-aliquot

6.3.3.1 Objectif

Le protocole mixte multiple-aliquot, mis en ceuvaeipla datation par TL, nécessite la

construction d'une courbe de deuxieme lecturejségBl comme modeéle de croissance du
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signal, en particulier pour les doses inférieurés @se naturelle. A cette fin, une fraction de
I'échantillon de quartz est recuite afin de reneetirzéro son signal de TL, puis divisée en
aliquotes qui sont irradiées a des doses croissaNtis souhaitions étudier I'influence de la
température de recuit des grains de quartz sansitslisation des signaux de TL, et par suite

son influence sur la détermination de la paléodose.

6.3.3.2 Mode opératoire

Les mesures ont été réalisées sur les quartz fdectéon 500-60Qum de I'échantillon
C397bis, broyés a 200-31pm afin de disposer d'une quantité suffisante dedpsu
homogene. Celle-ci a été divisée en quatre lots :

> le lot ® a permis la construction d’une courbe de preniegtire.

Il a été divisé en 8 aliquotes : I'une d’elle a &&éervée pour la lecture du signal

naturel et les autres ont été irradiées a des dwsesantes (50, 100, 200, 300,

450, 600 et 750 Gy).

> les lots®@ a @, une fois recuits au laboratoire, ont permis lastaiction de
courbes de deuxieme lecture.

Trois températures et des durées variables ontugfiéées : respectivement

275°C/2 semaines, 380°C/16 h et 600°C/16 h. Chhmjueensuite été divisé en 8

aliquotes qui ont été irradiées a des doses cruess#50, 120, 200, 350, 500, 650,

800 et 1000 Gy).

Les signaux de TL de ces 4 lots ont été mesurésldanuge et dans le bleu.

6.3.3.3 Résultats et discussion

a) TL rouge
Les mesures de TL rouge (Figure 6.27.a) pour lastcoction de la courbe de

croissance de premiere lecture ont été effectupessaun préchauffage des aliquotes a
260°C/10s. Ces conditions ont également été wdigiur la mesure de la TL des aliquotes
ayant subi un recuit a 380°C/16h (Figure 6.27.l8s tourbes de croissances (Figure 6.28)
avaient la forme habituelle de celles obtenues &vé&t rouge du quartz et la paléodose a été

évaluée avec la méthode LISA a 229 £ 32 Gy.
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Figure 6.27 :Courbes de TL rouge de premiére lecture (a) edelexiéme lecture pour le lot recuit a 380°C/16h
(b) (préchauffage 260°C/10s).
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Figure 6.28 : Courbe de premiere lecture et courbe de deuxiéttere obtenue pour le lot recuit a 380°C/16 h
en TL rouge.
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Pour la courbe de croissance de deuxieme lectweuakrtz recuits a 600°C/16h, les
aliquotes ont d’'abord été préchauffées a 260°CaMast la mesure de leur signal de TL
(Figure 6.29.a). Le minéral a été fortement sehsépar le recuit et un pic a été activé a
haute température (vers 450°C). La courbe de dmexidecture, d’abord Iégérement
saturante, connait un changement de forme poutdsss supérieures a 500 Gy et avec une
croissance de la TL plus forte («seconde croigsajcce qui constitue une limite a
I'application de la méthode LISA. La paléodose déteée en utilisant cette méthode de
glissement est de 319 + 212 Gy (Figure 6.29.b)teCferte incertitude s’explique par le tres

faible recouvrement des courbes de croissanceeeigae et de deuxiéme lecture.

90000 565 Gy
80000 { —-— -~ 799 Gy 100000 r
------- 650 Gy
70000 || — — — — 499 Gy E
350 Gy 80000 }
60000 {f _ _ _ _ 200 Gy
S 50000 {777 121 Gy ~ 60000 | At
s ||\=-—- 50 Gy g s
I 40000 | = 3
a = a5 ¥
40000 |
30000 | . 5
pic i 7Y
20000 | § active ¥ A s & 2éme lecture
j 28000 - ® lére lecture
10000 + ’ A A LISA
N A *
A e
0 A o+
100 200 300 400 400 -200 O 200 400 600 800 1000 1200
Température (C) Dose (Gy)
a) b)

Figure 6.29 : Courbes de TL rouge de deuxiéme lecture pour terdguit a 600°C/16h (préchauffage
260°C/10s) (a) et détermination de la paléodose dxenéthode LISA (b).

De nouvelles mesures de TL ont été realisées amepréchauffage plus élevé
(320°C/10s), afin de mieux définir le pic princi@aB80°C (Figure 6.30.a). Le recouvrement
des courbes de croissance de premiére et de deznkéetare a été tres peu amélioré (Figure
6.30.b), ce qui laisse supposer que la contributles pics a basse température au pic
principal est faible. La paléodose a été évalud8s+ 72 Gy. L'incertitude sur le résultat a
donc diminué, mais la paléodose reste beaucoupéfguge que celle déterminée en utilisant
les quartz recuits a 380°C/16h pour la deuxiemiitecNotons que lors du recuit a 600°C, la
température de changement de phase du quartAramtéie, puisque le passage de la forme
a (basse température) a la forfdg(haute température) intervient a 573°C. Les grdias

quartz ont donc subi des modifications de leurcstme, et par suite de leurs propriétés TL.
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Figure 6.30: Courbes de TL rouge de deuxiéme lecture pour terdguit a 600°C/16h (préchauffage

320°C/10s) (a) et détermination de la paléodose daenéthode LISA (b).

semaines, les aliquotes ont été préchauffées &CBRUS, afin de bien définir le pic a 380°C
(Figure 6.31.a). Les courbes de croissance (Fi§ua&.b) étaient typiques de celles obtenues

en exploitant la TL rouge du quartz ; la paléodestmée avec la méthode LISA (235 + 36

Pour obtenir la courbe de deuxieme lecture avelotlele quartz recuit a 275°C/2

Gy), était compatible avec celle obtenue avec &tguecuit a 380°C/16h (229 + 32 Gy).
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Figure 6.31 : Courbes de TL rouge de deuxieme lecture pourtleelouit a 275°C/2 semaines (préchauffage

320°C/10s) (a) et détermination de la paléodose daenéthode LISA (b).
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b) TL bleue

Les mesures de TL bleue pour la construction dmiabe de premiére lecture et de
celles de deuxiéme lecture avec les lots de quectzts respectivement a 275°C et a 380°C
ont été effectuées apres un préchauffage des #@0260°C/10s. La courbe de premiere
lecture est tres irréguliére (Figure 6.32). Lesrbea de deuxieme lecture, qui attestent d’'un
changement de sensibilité de la TL important, njuag la méme forme que celle de premiére
lecture. Il s’agit d’'un cas limite de I'applicatioshe la méthode LISA et il en résulte des
paléodoses avec des erreurs relativement impostaaita limite de la compatibilité : 173 +
33 et 246 + 48 Gy respectivement pour les recu8=C et 380°C.

190000
TOUTUT

160000 f

140000

120000

100000 f

TL (u.a.)

—&— 2eme lecture recuit 380C

80000

—a— 2eme lecture recuit 380C
décalée
—o— 2eme lecture recuit 275C

—aA— 2éme lecture recuit 275T
décalée
—&— lére lecture

-250 -150 -50 50 150 250 350 450 550 650 750 850 950 1050
Dose (Gy)

Figure 6.32: Courbe de premiére lecture et courbes de deuxiktieire obtenues pour les lots recuits a
275°C/2 semaines et a 380°C/16 h en TL bleue.

Les mesures de TL rouge pour la construction dmiabe de deuxieme lecture avec
les quartz recuits a 600°C/16h ayant consommeéuk grande partie de échantillon, il n’a pas

été possible de poursuivre ces investigations Evét bleue.

c) Bilan
Le bilan des résultats obtenus pour les différetgagpératures de recuit des grains de

quartz est donné dans le tableau 6.6. L'étude dé& lamuge a montré qu’un recuit trop éleveé,
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comme celui a 600°C, n'était pas approprié pouerdéiner la paléodose avec la méthode
LISA, car il était a I'origine d’'un changement da®priétés du quartz. Le recuit a 380°C/16 h
utilisé en routine par I'équipe du LPC reste le llmer compromis : cette température

présente I'avantage de limiter la sensibilisationgdartz, tout en assurant un vidage efficace
des piéges en un temps assez court. Les résultaaus avec la TL bleue sont moins

cohérents en raison de lirrégularité de la craissade la TL de premiere chauffe et des
changements de sensibilité apparaissant aprésulaédee chauffe, phénomenes qui rendent

I'estimation de la paléodose délicate.

Conditions de TL rouge TL bleue
remise a zéro Préchauffe des Paléodose Préchauffe des Paléodose
aliquotes pour la (Gy) aliquotes pour la (Gy)
deuxiéme lecture deuxiéme lecture
275°C/2 semaines 320°C/10 s 235+ 36 260°C/10 s 1133
380°C/16 h 260°C/10 s 229 +32 260°C/10 s 246 + 48
o 260°C/10 s 319 + 212
600°C/16 h 320°C/10°s 385+ 72 i i

Tableau 6.6 :Bilan des résultats.

6.3.4 Etude expérimentale d’'un cycle complet de datatiomar
TL avec le protocole mixte multiple-aliquot avec ds
quartz « géologiques » chauffés au laboratoire

6.3.4.1 Objectifs

Les expériences décrites ci-dessous avaient pgectdlde reproduire I'ensemble des
cycles de recuits et d’irradiations subits par cimaétillon prélevé sous une coulée volcanique
et destiné a étre daté en TL avec le protocoleemxtiltiple-aliquot. L’idée était de partir
d’'un quartz « sédimentaire vierge », de facon aptre une comparaison entre la TL d’'un
guartz ayant connu un cycle complet [chauffageneatuirradiations (naturelle et artificielle)

+ chauffage TL] et celle du quartz « sédimentailerge » aprés qu'il ait subi un cycle
identique, simulé au laboratoire. Nous souhaiti@iserver notamment si la TL d'un
échantillon recuit naturellement & 500 ou 600°¢al tres longtemps différait ou non de celle

d’'un échantillon recuit récemment.
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Pour réaliser ces expériences, il était nécesdaiidisposer de quartz non chauffés de
la méme source que les quartz chauffés. Cette ttomditait remplie aux Riaumes. La coupe
du terrain montrait, sous la coulée, le méme sédlinsablo-argileux sur une épaisseur
supérieure au 1 m. L’observation macroscopiqueietascopique de la fraction siliceuse (P.
Boivin) suggérait qu’il n’y avait pas de différende nature et d’origine du sédiment de bas
en haut de la coupe.

Par ailleurs, I'estimation des températures maxesatteintes en fonction de la
distance par rapport a la coulée a été effectuéeqraparaison avec un site présentant des
conditions (épaisseur de la coulée, distance gnora a la source) presque identiques a celui
des Riaumes : la coulée de Neschers (cf. parag@gti®). A Neschers, une étude basée sur
la décrépitation des micro-inclusions fluides comtes dans les grains de quartz avait permis
en effet d’obtenir un gradient de température (Feghu33) assez précis (Miallier et al., 2000,
Chassagne, 2004) : la température maximale attétatevoisine de 620°C au voisinage du
contact sédiment-coulée et de 500°C a 15 cm plgs Aa70 cm (profondeur maximale
étudiée a Neschers), la température maximale 28&itC et cette courbe de décroissance a
permis d’évaluer une température de 150°C enviesa ¥ m sous la coulée.

Ces résultats ont, par suite, été extrapolés aolgpe des Riaumes: ainsi les
échantillons C396 et C397 bis, prélevés dans legprgdniers cm sous la coulée, sont
présumeés avoir été chauffés a une température oddrd’ de 500 a 600°C. Par contre,
I'échantillon C397ter, prélevé a 1m, n'aurait pas éhauffé a plus de 150°C environ. Cette
hypothése est confortée par la couleur blanch&segdains de quartz alors que la surface des
grains des échantillons C396 et C397 bis est rdugpie, du fait de I'oxydation du fer
contenu dans la matrice argileuse lors de la chaaffhaute température. L'échantillon
C397ter servira donc de témoin pour étudier, expémtalement, les effets des cycles

chauffagel/irradiation sur la TL des échantillon®€2t C397bis utilisés pour dater la coulée.
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Figure 6.33 : Température maximale atteinte par les grains dariguen fonction de la distance par rapport a la
lave sous la coulée de Neschers (d’aprés Chass2(0d,).

6.3.4.2 Mode opératoire

L’échantillon C397ter a été séparé en deux lotatidaes. Ces derniers ont été mis au
four et portés I'un a 600°C, l'autre a 500°C, pertdane durée de 30 h. Ces températures

encadrent probablement la température de cuisgitaierdes échantillons datés.

Du quartz pur a été extrait des deux lots de larfapivante : la fraction 600-10Qn
a d’abord été sélectionnée par tamisage, puiswusgttag HF (40%) pendant 1 h et tamisée a
nouveau a 60um. Elle a ensuite été broyée, tamisée a 2004815 purifiée au Frantz,

retraitée a HF (30 min) et enfin tamisée a A@Opour éliminer les poussieres.

Ensuite, chacun des deux lots de quartz a lui-m@&@meubdivisé en deux parts :

- la premiére part, qui représente I'échantilloradié sous la coulée, a été
utilisée pour la construction de la courbe de peseniecture.

Cet échantillon a été divisé en 5 aliquotes d'emvit50 mg qui ont été irradiées aux
doses de 70, 140, 280, 560, et 980 Gy, respectivierha dose de 280 Gy simule la dose
naturelle (N) qu’aurait recue I'échantillon au balgt 60 ka environ sous la coulée. Les doses
de 560 et 980 Gy simulent les doses additives [@opremiere lecture (soit: 560 Gy = N +
280 Gy et 980 Gy = N + 700 Gy). L'ajout des dosesr@ et 140 Gy avait pour objectif de
préciser la forme de la courbe de croissance asselsadoses.€. inférieures a la « paléodose

simulée »), zone qui ne nous est pas connue atisituréelle de datation.
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- la deuxieme part, qui simule I'échantillon recait laboratoire, a été utilisée
pour obtenir la courbe de deuxieme lecture.
Cet échantillon a été irradié a une dose de 28pdby simuler la dose naturelle, puis
il a été recuit a 380°C pendant 16 h. Enfin, it@divisé en 5 aliquotes qui ont été irradiées a
des doses croissantes : 70, 140, 280, 560, et 98Daxifférence de traitement par rapport a
la premiere part est donc l'intervention d’'un chHagé supplémentaire (380°C/16h), qui
simule la remise a zéro des signaux de TL effectueéaboratoire pour la seconde lecture

dans une routine de datation.

Les signaux de TL des deux lots (recuits a 50006C®) ont ensuite été mesurés

suivant la procédure mixte standard de multiplgeadt dans le rouge et dans le bleu.

6.3.4.3 Résultats

a) TL rouge
Echantillons recuits a 600°C

Les émissions de TL et les courbes de croissanéenetion de la dose sont typiques
de celles obtenues avec la TL rouge du quartz (€i§L1B4.a). Pour les mesures correspondant
aux doses respectives de 280, 560 et 980 Gy, lim¢spexpérimentaux des deux séries de

mesures (premiere et deuxiéme lectures) se supaTp@sgure 6.34.b).
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Figure 6.34 : Courbes de TL de premiére lecture (a) et courbesrdissance (b) obtenues pour I'échantillon
recuit & 600°C.
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Le rapport des deux séries de points (Figure 6@&&) compatible avec une
sensibilisation faible ou nulle, sauf dans le cadaldose de 140 Gy (rapport 1,17 * 0,07).
Notons cependant que les valeurs du rapport mdntres petite décroissance avec la dose,
suggérant un léger changement de la forme des e®uwtb croissance de la TL entre la

premiére et la deuxiéme chauffe.

1.4

1.2 4 E

ol T —F—— 3
0.8 1
0.6 1

0.4 4

rapport TL (1ére
lecture/2éme lecture)

0.2 4

0.0 T T T T
0 200 400 600 800 1000

Dose (Gy)

Figure 6.35 : Rapport des signaux de TL (au pic) [premiére legjtfdeuxiéme lecture] en TL rouge pour
I’échantillon recuit & 600°C.

La superposition des émissions correspondants asesdle 280, 560 et 980 Gy (pour
la deuxiéme lecture) et des émissions de TLN, NG @y et N + 700 Gy (pour la premiére
lecture) conduirait a I'évaluation d'une « paléocglos correcte avec une méthode de
glissement. Par contre, en raison du rapport giweébtenu pour la dose de 140 Gy (Figure
6.35), les doses équivalentes évaluées selon laoaet ISA pour des paléodoses simulées
inférieures a 280 Gy (Figure 6.36) sont trop élevé®0 + 8 Gy pour 70 Gy et 185 + 18 Gy

pour 140 Gy.
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Figure 6.36 :Mise en ceuvre de la méthode LISA pour des palésdirmulées de 70 Gy (a) et 140 Gy (b).

Echantillons recuits a 500°C

Comme pour le recuit a 600°C, les émissions de tTlesscourbes de croissance ont

les formes habituelles de celles obtenues avet ladge du quartz (Figure 6.37.a). Pour les

mesures correspondant a 70, 140, 280, 980 Gy, elavement bonne superposition des

points expérimentaux est observée pour les deugssde mesures (premiere et deuxieme

lectures, voir Figure 6.37.b). Aux environs de 3B la superposition est impossible, les

doses appliquées pour la premiére et la secontierdeétant Iégérement différentes (560 et

600 Gy, respectivement). Quoi qu'il en soit, la @asquivalente évaluée en utilisant la
méthode LISA (299 + 76 Gy) est compatible avecd@pdose simulée (280 Gy).
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; . ]
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= . . 3
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Figure 6.37 : Courbes de TL de premiére lecture (a) et courbesrdissance (b) obtenues pour I'échantillon

recuit a 500°C.
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Le rapport des deux séries de points (Figure 6&&) compatible avec une

sensibilisation faible ou nulle sauf pour la doge280 Gy ou le rapport (1,07 £ 0,07) est

cependant compatible avec les autres.
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Figure 6.38 : Rapport (au pic) entre les mesures expérimentgesmiére lecture]/[deuxiéme lecture] en TL
rouge pour I'échantillon recuit a 500°C.

En revanche, si on recherche une paléodose phig fain faisant glisser la courbe de

croissance de premiére lecture vers la gaucheddsss équivalentes évaluées sont trop
faibles : 65 £ 5 Gy pour 70 Gy et 120 £ 9 Gy podd Gy (Figure 6.39).
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Figure 6.39 :Mise en ceuvre de la méthode LISA pour des palésdirmulées de 70 Gy (a) et 140 Gy (b).

Un récapitulatif des résultats des comparaisonse epaléodoses « simulées » et

paléodoses évaluées est donné dans le tableaue8.7ésultats obtenus pour les paléodoses

« simulées » de 280 Gy sont satisfaisants, maigtestitudes associées sont élevées (16 et
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24% pour les température de recuit de 500 et 600PQ)r les paléodoses simulées de 70 et
140 Gy, les valeurs obtenues sont sensiblementisupgs (chauffe a 600°C), ou inférieures

(chauffe a 500°C) a la valeur attendue.

Température de recuit Paléodose simulée Paléodose évaluée Paléodose simulée /
(Gy) (Gy) Paléodose évaluée

70 80+8 0,88 + 0,09

600 °C 140 185 +18 0,76 £ 0,07

280 290 + 47 0,97 £ 0,16

70 65+5 1,08 + 0,08

500 °C 140 120+9 1,17 + 0,09

280 299 + 76 0,94+ 0,24

Tableau 6.7 :Bilan des résultats obtenus pour des essais delaiion de paléodoses en TL rouge.

b) TL bleue

De maniere générale, la statistique de mesured_dni€elie était moins élevée qu’en
rouge. Les mesures de TL rouge ayant en effet éafisées en premier, beaucoup
d’échantillon a été consommeé. En outre, ainsi goesn’avons souvent observé pour le
quartz, la TL bleue est moins reproductible qu&llarouge. Les résultats obtenus pour cette

longueur d’onde ne seront donc pas présentéd, senait difficile d’en tirer des conclusions.

6.3.4.4 Discussion et conclusion

L’examen des courbes de TL rouge et des courbesailesance correspondantes ne
permet pas de mettre en évidence, en premiéere xapyaton, des différences notables de
forme entre les différentes séries. Les courbescr@ssance présentent une forme
relativement simple, qui ne peut toutefois pas @ssimilée a une exponentielle saturante,
ainsi que cela a déja été remarqué dans d’autpEiercesd.g, Sanzelle et al., 1996). Cela
confirme que l'utilisation d’'une courbe régénér@nme guide pour extrapoler la courbe
additive donnera dans tous les cas un résultat ptashe de la réalité qu'une simple
extrapolation exponentielle. Cependant, il appayaé de petites différences de forme d’une
courbe a l'autre ont des conséquences significataue la dose équivalente évaluée. Le
nombre de mesures rapportées ici ne permet pasédigled si ces petites différences
constatées représentent une réalité physique oude® accidents statistiques. Pourtant, dans
ces expériences, les conditions réunies pour abteane bonne reproductibilité de
comportement en premiere et seconde lecture étaieitfieures gu’elles ne le sont dans un

cas réel de datation. Entre les deux situations féal / expérience de laboratoire), il y a
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notamment la différence de durée entre le chaufiigitial et la lecture de la TL et celle des

débits de dose.

Les propriétés de TL des quartz ayant été sourars @cle [chauffage + irradiations
+ chauffage TL] simulé ne semblent pas trés élagnde celles observées en situation
effective de datation. Or, si ces expériences beré&toire ne permettent pas de retrouver les
doses simulées avec beaucoup de précision, iluteléac pas s’attendre a de bien meilleurs
résultats dans un cas réel de datation. C’est ahayilus vrai que les expériences ont été
réalisées ici avec le méme débit de dose (cella deurce du laboratoire), ce qui élimine une
cause de différence (entre la croissance « nausedimulée et la croissance sous irradiation

artificielle).
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Conclusion générale

Dans ce travail, nous avons mesuré les signauxideéscence de grains de quartz
extraits de 7 sédiments cuits et d'une série detgajuartzeux associés a des coulées
volcaniques situées dans la période de I'événerpaldiomagnétique de Laschamp. Nous
nous sommes attachés a déterminer, par differemétisodes, la paléodose, afin d’apprécier
la cohérence interne des résultats. De maniererglénées minéraux émettaient des signaux
de luminescence dont le comportement était asséguiier et les paléodoses déduites, pour
un échantillon donné, montraient une dispersionontgmte, difficile a expliquer. Les études
menées conjointement sur des échantillons chautésnts (< 30 ka) ont révélé un
comportement plus régulier, suggérant que lescditfts rencontrées avec les sédiments
associés au Laschamp résultaient d’'une completidicales signaux de luminescence avec le

temps.

Pour ces échantillons, I'utilisation du protocoksdiliquotes multiples en TL a mis en
évidence des « accidents » dans la croissanceiglesug avec la dose d'irradiation. Des
études plus approfondies seraient nécessaires dqatarminer si ces phénomenes ont une
réalité physique et, dans ce cas, comprendre legine. Des différences de forme entre les
courbes de premiere et de deuxiéme lecture onerbgat été observées. Cette absence
d’homothétie entre les courbes a limité I'applioatde la méthode de glissement LISA pour
déterminer la paléodose.

L’exploitation des émissions de TL dans le rougéaets le bleu avec ce protocole a
conduit a des paléodoses qui, pour une méme gragtiie, étaient compatibles (échantillons
C397bis, C348 par exemple) ou ne I'étaient pas @eabéchantillon C416). Pourtant, pour
cet échantillon, les mesures de TL étaient reprilales et un plateau des paléodoses avait été
obtenu en TLR MA comme en TLB MA. Nous ne disposidonc pas d’argument permettant

de privilégier I'un ou l'autre des résultats.

Pour I'échantillon C397bis, les mesures de TL alecprotocole des aliquotes
multiples, dans le méme domaine de longueur d’oedd’occurrence le rouge, sur des quartz
de dimensions différentes, ont également conduiésavaleurs de paléodoses dispersées et
incompatibles qui, contrairement a ce gqu'on augit attendre, augmentaient avec la
granulométrie originelle des grains. Certaines tioas granulométriqgues ayant subi un
broyage, il est possible que ces minéraux soiemardage sensibles a ce traitement
meécanique que ne le laissaient supposer les mesffieetuées par le passe, par les équipes du

LPC et d’autres laboratoires. Il serait donc imaottde contréler de fagcon détaillée I'impact
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possible du broyage sur la TL des quartz de la righales Puys. La variabilité de
comportement observée pourrait également indiquerles grains sont d'origines variées et

gu’ils possedent donc des histoires thermiquesstétriques différentes.

Des différences de comportement ont égalementbstgreées lors des mesures de TL
bleue avec le protocole de l'aliquote unique. Eietefdans une série de mesures, certaines
aliquotes présentaient des plateaux de paléodosegorthes différentes, sans qu’une
explication puisse étre proposée. Des analyses léomeptaires des signaux de luminescence
de grains uniques permettraient éventuellement dmuxncomprendre les phénomenes
observeés.

L’approche OSL, qui n'avait pas été testée jusqu&bur les quartz de la Chaine des
Puys, n'a, bien que présentant un réel intérétppamis d’améliorer la précision des résultats
pour les échantillons liés a Laschamp. Le débiddse naturel auquel étaient soumis ces
échantillons et leur age supposé impliquaient waégalose de I'ordre de 150-200 Gy. Des
difficultés ont été rencontrées pour sa déternomatia courbe de croissance des signaux de
régénération montrant un début de saturation dessset une saturation totale vers 300 Gy.
Rappelons que, lors des tests de paléodoses gerexpérimentalement, ce probleme de
saturation du signal avait déja été observé. Erdams la plupart des cas, la nouvelle
procédure d’irradiation proposée par Bailey n’a pasnis de s’affranchir des difficultés liées
a la saturation et de faciliter I'estimation de galéodose. Cependant, avant de statuer
définitivement sur le manque d'intér@&te cette approche pour ces échantillons, des
investigations complémentaires seraient nécessainas connaitre, par exemple, l'influence
de la température de chauffe des aliquotes erdadeministration de chaque dose pulsée et

I'incidence de la grandeur de cette derniere.

Par ailleurs, I'intercomparaison des méthodes aenig®vidence une dispersion des
résultats supérieure a ce qui pouvait étre attendwegard des incertitudes habituellement
associées a chacune d’entre elles. Ces observaiminsonduit, dans la plupart des cas, a
proposer un intervalle assez large dans lequalaspris 'age probable de I'échantillon. La
méconnaissance de la teneur en humidité du siteuns du temps, et par conséquent celle de
la dose annuelle qui a prévalu, a conduit a augenelavantage cet intervalle.

D’'une facon générale, les résultats sont en acegst les prévisions basées sur
d’autres approches (méthode K-Ar, études de tgrraiais les incertitudes restent trop larges

pour répondre au probléeme posé, a savoir une aratitio de la précision sur la chronologie
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de I'excursion de Laschamp. Pour certains sites,niéthodes de la luminescence étaient
cependant les seules méthodes applicables pour diedecoulées volcaniques, notamment
lorsque I'absence de matiere organique ne perrmetaid utiliser la méthode du carbone 14
ou lorsque la lave était localement trop altéréerppeermettre des mesures K-Ar. Les

méthodes de la luminescence ont ainsi permis difiem des candidats potentiels a

I'étiquette Laschamp, comme ceux du secteur dei¥.olv
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Annexe 1 : Chaines de désintégration radioactivesidhorium
232, de l'uranium 238 et de l'uranium 235

Les chaines de désintégration radioactives duuimo232, de I'uranium 238 et de
'uranium 235 sont données respectivement par igsds Al.1, A1.2 et A1.3 (d’'apres
Aitken, 1985). La période de chaque radionuclégtereliquée sous son symbole. Les fleches

obliques correspondent a une désintégratiat les fleches horizontales a une désintégration

B.

& 81 Ha B3 g4 26 HE 29 g0
A
232 Th
‘ /14,n5
x10% a
228 EFa —» & —» Th

575a A13h 191 a
224 Ea
/3’66j

220 En

/55,6 g

216 Fo
/D,ljs

0.6 m
212 Fb —» Bi —» Fo

10640 0,30 ps
36% 6%

2085 Tl —» Fhb
3,05 m atahle

Figure Al.1 : Série radioactive du thorium 232.
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Figure Al1.2 : Série radioactive de I'uranium 238.
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Figure Al1.3 : Série radioactive de I'uranium 235.
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Annexe 2 : Analyses des échantillons

La composition en éléments majeurs des échantilersediment cuit étudiés dans ce
travail et leurs teneurs en radioéléments sont éesinespectivement par les tableaux A2.1 et
A2.2.

Site Réf. | SiO, | Al,O3 | Fe,03 | MNnO | MgO | CaO | Na,O | K,0 | TiO, | P,Os PF |Total
Ech. % % % % % % % % % % % %

L‘?S C397bis| 71,94 15,2 3,16 | <L.D} 0,72 | 0,78 1,83 | 5,23| 0,34 0,24 0,453 99,89
Riaumes

L‘?S C396 | 67,51 15,66| 3,63| <L.D{ 0,77| 0,91 1,83 | 5,06/ 0,48 0,34 3,7 99/9
Riaumes

Le . C348 | 59,98 16,59| 7,06 0,1 2,32 3,052,13| 3,22 1,15 0,34 3,99 99,03
Fraissel

IIE?aisseZ C408 | 56,16 16,98| 7,57| 0,10 2,86 3,491,97| 3,34 1,26/ 0,29 5,90 99,01
Blanzat C416 | 58,7p16,49| 7,37| 0,10 2,90 2,481,49| 3,09 1,08 0,22 5,93 99,87
Aydat C410 | 58,2517,65| 7,51| 0,13 2,64 4,173,214 | 2,17| 0,88 0,22 3,11 99,87
2gltztr-nin C452 | 62,11 15,85| 6,53| 0,14 1,7 2,661,52| 3,27 1,2 - 1,6| 96,64
Terrenoire C437 | 54,7% 17,82 8,43| 0,22 2,20 5,235,10| 3,09 1,30, 0,74 0,70 99,69
Neschers C422| 596 124 3,2 . 113 84 0,6 3,9 0,7 -2,04 | 91,74

Tableau A2.1 :Composition en majeurs des échantillons de sédimendéterminée par ICP-AES au Centre de
Recherches Pétrographiques et Géochimiques de ¢andelés-Nancy (PF : perte au feu).

Site Réf. K,O B2 By 2Ra A%Ph | 2’RaP [ 2%PbPPRa
Ech. (%) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm)

Les Riaumeg C397bis 5,26 +0,041,98 + 0,09 1,97 +0,13| 2,09 +0,03| 1,77 +£0,29| 1,06+ 0,08 | 0,85+ 0,15
Les Riaumeg C396 5,30 £0,032,80 +0,19 2,83 +0,19| 2,54 +0,05| 2,35 + 0,35| 0,90+ 0,10 | 0,90+ 0,15
Le Fraissel C348 3,24 +0,0313,3+0,3| 2,80+0,153,30 +£0,15| 2,28 +0,15| 1,18 + 0,08 0,69 + 0,05
Le Fraisse2 C408 3,17 £0,045,72 £+ 0,12 2,64 +0,16| 4,02 £+ 0,06| 1,60 +0,73| 1,5+0,1 0,44+ 0,04
Royat C405 3,25+0,04 11,6 +0,2 3,2+0,3 4,2 +0,1 32+05 1,3+0,2 0,76+ 0,16
Blanzat C416 2,87 £0,0816,25 +0,29 2,3+0,2 4,15+0,13 2,8+0,5 1,8+0,3 0,68+ 0,14
Aydat C410 2,01 £0,069,51+0,19] 2,6+0,3 3,28+0,11 2,7+0,5 | 1,24+0,15| 0,82+0,15
Saint- . C452 3,14+ 0,05 15,0+0,2 2,8+0,3 4,00+0,153,1+0,5 1,43+0,2 | 0,77+0,03
Saturnin

Terrenoire C437 2,93+0,082,05+0,20 3,1+0,3 3,6+0,2 2,9+0,5 1,16+0,2 | 0,81+0,10
Neschers C422 3,78 £0,0713,1 +0,2 3,1+0,3 4,42 +0,11 3,0+0,5 1,41+0,4 | 0,68+0,03

Tableau A2.2 :Teneurs en radioéléments des échantillons (détémsi par spectrométrie gamma a haute
résolution au LPC) et mise en évidence des désiémsldans la chaine de I'uranium 238. Les dewnigees
colonnes donnent des rapports d’activité. Pour descendants d&U (**Ra et?°Pb), les teneurs sont
exprimées en « équivalefitu, a I'équilibre », ce qui permet d'utiliser faciteent les tables d’équivalence pour
les débits de dose.
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Le tableau A2.3 donne la composition élémentaiselaees du secteur de Royat.

Réf. SlOZ A|203 Fe,0; | MNO MgO CaO | Na,O | K,O T|02 P5Os PF Total
Ech. % % % % % % % % % % % %
C405L | 47,369 17,142 12,21] 0,201] 5,304 9,27| 3,661| 1,886 2,344| 0,774| 0,222|100,383
C423G | 47,634 17,218 12,332 0,202| 5,391]9,337| 3,629| 1,945 2,371| 0,781 -0,125|100,715
C423L | 47,508 17,319 12,228 0,202| 5,286]9,271| 3,658| 1,983 2,351| 0,788 -0,17|100,425
C518 46,978 16,872 11,543 0,189| 5,811|9,229| 3,289 1,836 2,349| 0,739] 1,064| 99,899

Tableau A2.3 :Composition en majeurs des échantillons de laveeattieur de Royat déterminée par ICP-AES
au Centre de Recherches Pétrographiques et Géaghénide Vandoeuvre-lés-Nancy (PF : perte au feu).
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Annexe 3 : Description des lames minces des galdtss Riaumes

La figure A3.1 présente des extraits de photogespten lumiere polarisée, de lames

minces des galets des Riaumes que nous avons £puli¢ déterminer 'age de la coulée

(description de P. Boivin).

C404-1

Quartz filonien tectonisé et recristallisé.

Grands cristaux atteignant 4 cm baignant dans
matrice de cristaux de petite taille. Tous lestatis
ont des joints amiboides (structure granoblastiq
Les grands cristaux contiennent de trés nombre
inclusions fluides souvent biphasées, qui dessi
un réseau dense d'alignement. Rares paillette
phyllites associées a des fentes cicatrisées.

une

ue)

uses
hent
5 de

C404-6

Quartz hydrothermal.

Cristallisation granoblastique, parfois fibreuse
orientée perpendiculairement a des fentes ou de
géodes. Structure localement fibro-radiée.
Inclusions fluides trés abondantes mais de tres
petite taille.

Uy

C404-8

Quartz filonien a texture polyphasée.

Grands cristaux automorphes assez riches en
inclusions polyphasées. Repris en fragments par
silicification tardive plus fine, associée a des
phyllites interstitielles biréfringentes, parfoibrb-
radiées, verdatres (chlorites, mica blanc ?) etsa d
hydroxydes ( ?) brunétres de fer.

une
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C404-9

Idem C404-8, mais texture a 2 phases plus nette

2

C404-10

Monocristal de quartz filonien

Zones de croissances soulignées par des inclusi
polyphasées ( ?) de trés petite taille et dangioed
zones, d'inclusions phylliteuses de plus grandes
tailles.

Sa périphérie a une texture fibreuse et passe a u
texture bréchique cimentée par des cristaux de
quartz de taille réduite ou microcristallins.

oNs

€404-11

Quartz filonien a cristallisation polyphasée.
Texture bréchique recimentée par des cristaux d
quartz fibreux.

Fantdmes de biotite et restes de plagioclase. 3¢
intacts assez nombreux et automorphes. C'est
manifestement un granite silicifié. Tres belle test
en « queue de paon ».

D

€404-12

Quartz filonien
recristallisé en plages a bordures microgrenuas ¢
extrémité a extinction zonée (aspect fractale des
bordures).

Inclusions assez peu nombreuses. Quelques
phyllites incolores.

ot

Figure A3.1: Extraits de photographies de lames minces destgales Riaumes (lumiére polarisée).
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Résumé

L’objectif de ce travail était de dater des couleekaniques de la Chaine des Puys (Massif
Central, France) situées chronologiquement dapgri@de de I'événement paléomagnétique
de Laschamp (30-50 ka). Les méthodes utiliséesrdtda thermoluminescence et la
luminescence stimulée optiquement appliquées gra@ss de quartz et a des galets quartzeux
extraits de sédiments cuits par ces coulées. Ce®ratix émettent des signaux de
luminescence dont le comportement est souvent ulig¥rg Leur paléodose a donc été
déterminée par différentes méthodes pour choidiesgui seraient les plus appropriées a
I'obtention de résultats fiables. Ces intercomsmas ont mis en évidence une dispersion des
résultats supérieure a ce qui pouvait étre attendwegard des incertitudes habituellement
associées a chacune d’entre elles. Dans la pladeartcas, ces observations ont conduit a
proposer un intervalle assez large dans lequeloespris I'age probable de I'échantillon.

Mots-clés : thermoluminescence, luminescence stimulée optignenguartz, volcanisme,
Laschamp, Quaternaire

Abstract

The aim of this work was to date lava flows frone tBhaine des Puys (Massif Central,
France) which were chronologically situated durinige period of the Laschamp
paleomagnetic event (30-50 ka). The methods used thermoluminescence and optically
stimulated luminescence applied to quartz graimscarartz pebbles extracted from sediments
baked by the lava flows. These minerals often dumtinescence signals exhibiting erratic
behaviour. Thus, their palaeodoses were tentatdetgrmined by various methods to select
those which were most likely to yield reliable rikssuThese intercomparisons highlighted a
dispersion of results beyond what could be expeftted the uncertainties usually associated
with each measurement. In the majority of casesselobservations forced us to propose a
relatively wide interval in which the most probaklge of the sample is included.

Keywords: thermoluminescence, optically stimulated luminesee quartz, volcanism,
Laschamp, Quaternary



