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RESUME

Certains matériaux naturels se comportent en dosimetres vis
a vis des flux de particules ionisantes issues de la radioactivi
té ambiante et du rayonnement cosmique. Cette propriété est uti-
lisee dans les datations par Résonnance Paramagnétique Electroni
que (RPE). Apres avoir rappelé les principes de base des ana
lyses de RPE et de la méthode de datation qui utilise ce phénome-
ne, on passe en revue les divers types d'applications actuelle-

ment en cours de deéveloppement.

Mots-clés: Géochronologie; Datations; Résonnance Paramagnétique

Electronique.
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La Résonnance Paramagnétique Electronique (RPE) est depuis
plus de vingt ans une méthode classique d'analyse de la structure
de la matiére. Bien que son application a la géochronologie ait
été suggérée dés 1967 par Zeller, les premiers travaux dans ce do
maine, dis a Motoji Ikeya, de l'Université de Yamaguchi au Japon,
ne datent que de 1975. Ikeya, dans une série de courts articles,
démontra successivement gue toute une variété de matériaux d'ages
Holocéne a Pleistocéne: carbonates divers, os fossiles, quartz de
remplissage de failles, etaient datables par RPE. En France, cette
méthode de datation a été introduite des 1980 par Yugi Yokoyama,
du Centre des Faibles Radioactivités de Gif-sur-Yvette, avec une
série de travaux sur les speleothems et les os fossiles. Depuis
lors, de nombreuses équipes ont commencé a s'intéresser aux appli
cations possibles de la RPE a l'archéologie et la géologie. En ef
fet, la RPE parait capable de dater l'ensemble de la période qua-
ternaire a partir de matériaux qu'il était souvent impossible de
traiter auparavant par les méthodes nucléaires alofs en usage, si
non pour des périodes temporelles trés limitees (g 35000 ans pour

14C, ou de % 10000 & 400 000 ans pour les méthodes basées sur le

le
déséquilibre des séries radioactives de lfuranium). On est encore
loin toutefois de pouvoir utiliser la RPE en routine pour les data
tions et actuellement chaque échantillon représente un probléme
particulier a résoudre. Dans ce chapitre, on précisera donc, pour

chaque type de matériel, les possibilités et les limites de cette

nouvelle technique geochronologique.
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1 PRINCIPES GENERAUX DE LA DATATION PAR RPE
La RPE repose sur les propriétés magnétiques des électrons
non appariés. On trouvera dans Ikeya (1978,1981,1983) quelques ex

posés généraux sur les principes de la datation par RPE.

1.1 La Résonnance Paramagnétique Electronique

Un électron peut étre considéré comme une sphére chargée né
gativement et affectée d'un mouvement de rotation. Par suite, il
posséde un moment magnétique non nul. Dans les atomes et les mo-
lécules, les électrons sont associés par paires, dans lesquelles
leurs moments magnetiques sont opposés, ce qui assure une neutra
lité magnétique globale. Les radiations produites par la radioac
tivité naturelle interagissent avec le milieu ambiant essentiel-
lement par ionisation. Dans les minéraux, par plupart des elec-
trons libres ainsi crées se recombinent presque immédiatement avec
des ions déficients en électrons, mais une faible proportion est
"pieégée" par des défauts du réseau cristallin (impuretés chimi-
ques, dislocations,etc.). Ces derniers électrons, non appariés, se
comportent alors comme de petits aimants pouvant répondre aux sol
licitations de tout champ magnétique externe suffisamment inten
se. C'est cette proprieté qui est utilisée dans les mesures de
RPE.

Un spectrometre de RPE est fondamentalement composé d'un é-
lectro-aimant pouvant delivrer un champ magnétique de quelques mil
liers de gauss et d'une cavité de résonnance située dans son en-
trefer (voir chapitre 1). Cette.cavité, ou se trouve l'échantil-

lon a analyser, est reliée par un guide d'onde & un générateur
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(klystron) de micro-ondes électromagnétiques. Les électrons pié-
gés de l'échantillon orientent leur moment magnétique parallele-
ment ou antiparallélement au champ magnétique de 1'électro-aimant,

dans des proportions contrélées par la thermodynamique, ces deux
états de spin opposés n'étant pas énergétiquement équivalents (ef
fet Zeeman). De plus, l'état d'énergie le plus élevé est métasta
ble. Pour une énergie donné hv des photons génerés par le klys-
tron, il existe une valeur de résonnance du champ magnetique ex-
terne H pour laquelle les eélectrons solitaires d'un certain
type de sites orientent leur spin parallelement au champ. Cette
valeur du champ magnetique est celle pour laquelle la différence
entre les niveaux d'énergie due a l'effet Zeeman est exactement

égale a celle des micro-ondes (Fig. 1):
hv = gBH (l)

ol B est le magneéton de Bohr et g un coéfficient numérique appelé
facteur gyromagnetique, dont la valeur, voisine de 2, est fixée
par celle du champ cristallin au voisinage de l'electron célibatai
re. A la valeur de résonnance du champ, le spectrométre de RPE
enregistre une absorption des micro-ondes proportionnelle au nom
bre d'électrons paramagnétiques produits par irradiation. Pour
des raisons d'ordre pratique (obtention d'une meilleure résolu-
tion dans des spectres d'absorption parfois complexes), la table
tracante d'un spectrometre de RPE ne donne pas directement un
signal d'absorption (Fig. 1lb), mais sa derivée (Fig. lc). La fi-
gure 2 présente deux exemples typiques de raies d'absorption dans

des calcites naturelles.
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1.2 La RPE en géochronologie

La RPE, de méme que la thermoluminescence, apparait comme
1'un des moyens possibles de dénombrement des é&lectrons piegés
produits par la radioactivité naturelle dans les minéraux des ro
ches, ou pour le moins, d'obtenir un signal proportionnel a ce
nombre d'électrons§. Elle utilise donc les minéraux a dater comme
des dosimetrnes naturels, Dans un systéme fermé idéal, ou les sé-
ries de l'uranium et du thorium seraient a l'équilibre, l'inten-
sité du signal de RPE devrait croitre linéairement avec le temps
depuis l'instant zéro (défini comme celui ou tous les pieges sont
vides) jusqu'a une valeur limite (Fig. 3) correspondant soit a
la saturation du nombre d'électrons paramagnétiques (liée au nom
bre de sites - ou piéges - disponibles), soit a la stabilité de ces
électrons dans leurs piéges. L'instant zéro de la datation peut
correspondre, selon les cas, a la cristallisation d'une phase mi
nérale ou a 1l'époque d'un vidage naturel rapide de ses électrons
paramagnétiques (voir plus loin).

La méthodologie de la datation par RPE va donc s'apparenter
de trés prés a celle de la datation par thermoluminescence. Dans
un premier temps, au moyen d'une série d'irradiations y de dif-
férents aliguotes du matériel a dater, on détermine une courbe
de croissance de l'intensité du signal de RPE, dont on déduit par

extrapolation - lorsque cette courbe est lindaire - une "Dose E-

§

Parmi les processus thermo-stimulés autres que la thermoluminescence, on
peut citer 1'émission d'exoélectrons ou 1'augmentation de la conductivite e
lectrique, a la température de libération des électrons piégés (voir Zimmer
man 1977), Jusqu'a présent, ces phénomenes n'ont pas été utilisés en géo-
chronologie.
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quivalente - Yy" qui représente la Dose totale DT a lagquelle 1'e-
chantillon a été soumis depuis 1l'instant zéro (Fig. 4). On peut

alors calculer un age RPE a partir de la relation:
D
t = —L (2)
D

ou Da est la dose annuelle d'irradiation, exprimée dans le sys~
téme SI, en grays (1l Gy=1 joule/kilogramme). L'unité de dose "his
torique" encore couramment utilisée, est le rad (1 rad=100erg/g).
Ces deux unités se correspondent selon 1 Gy=100 rads. La dose an-
nuelle d'irradiation D, se déduit de la radioactivité de 1l'échan

tillon et de celle de son environnement immédiat, selon:

D =kD +D.+D +D (3)
a o B Y cr

ou D, DB et DY sont respectivement les doses annuelles déposées
par la radioactivité o, B et y du potassium, de l'uranium, du itho
rium et de leurs descendants. ILe facteur k tient compte de la moindre ef
ficacité des rayonnements o a produire des électrons paramagnéti
ques (selon les minéraux, k varierait d'environ 0,1 a 0,4). Le
terme DCr est un composant mineur qui tient compte de 1l'influen-

ce du rayonnement cosmique. Les doses D DB et DY peuvent é&tre

o’
déterminées expérimentalement (Aitken et Fleming 1972; voir aussi
le chapitre sur les datations par thermoluminescence). Alternati
vement, la dose Da peut se déduire des teneurs en élements radio
actifs. Dans ce cas, on utilise des tables de conversion (comme

celle de Bell,1979) pour passer des teneurs aux doses distribuees.

Dans les éechantillons Pleistocénes, la dose annuelle DarﬂaE
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teint une valeur constante qu'aprés environ 300 000 ans, temps né-
cessaire a 1l'équilibration de l'uranium avec ses descendants (voir
le chapitre sur les datations par le déséquilibre de ces séries).
On considere (Wintle 1979, Ikeya 1983) que la composante Dtﬂn de
la dose annuelle due a l'uranium et a ses descendants évolue se-

lon (Fig. 5):

“A234%
Peuy =Paqu) Po= 1) Dygy © + D' (g-T) (4)
ou D 0 est 1la dose annuelle calculée an supposant
a
les séries de l'uranium a 1l'équilibre. Les deux termes suivants
compensent d'éventuels écarts de la série de 238y par rap-

ort a l'équilibre. Ainsi, le second terme, ol est le rapport
p d Pq PP

234 238U

inditial des activites de U et , n'‘est bien différent de

zéro que si est lui méme différent de 1, c'est a dire s'il
q P, y

a exceés ou défaut de 234

238

U par rapport a l'équilibre d'activité avec
U. Le dernier terme de cette équation tient compte du temps ne
cessaire a l'équilibre du thorium 230 et de tous ses descendants

avec l'uranium 238; dans ce terme, D' est la dose annuelle pPro-

230

duite par le Th et ses descendants et g le rapport des activi

230T 238

tés actuelles de h et U. On constate a nouveau gue ce ter

me n'est différent de zéro que dans le cas ou g#1, c'est a dire

s'il y a trop - ou trop peu - de 230

Th par rapport a 1'équilibre.
L'age d'un échantillon est maintenant calculé itérativement a par

tir de 1l'éequation:

t
DT = J Dtdt (5)

0
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ou se déduit graphiquement (Fig. 5). On tient compte dans le cal

cul de 1l'évolution de la dose annuelle D, s a la fois de D et

t(U)
d'un composant constant qui représente la contribution éventuel-
le du thorium 232 et de ses descendants, du potassium 40, ainsi
que celle de la composante cosmique.

En principe, les mesures de RPE requierent moins d'un gram
me d'échantillon pulvérisé. Il en est de méme pour la mesure ra-
diochimique de U et Th, ainsi que pour la détermination de la te
neur en K. Si l'on veut évaluer le degré d'équilibre de la série

238

de U par spectrométrie "y-X" (Chapitre VII; voir aussi Yokoyama

et al. 1981b), il faut alors ~ 100g de matériel.

2 DATATION DES CARBONATES

Il existe de nombreux types de dépéts carbonatées Pleistoce-
nes qui peuvent avoir une grande importance en tant que marqueurs
stratigraphiques ou paléoclimatiques. Jusqu'a présent, ces forma
tions n'étaient datables, sous certaines conditions, que par les
méthodes du14Couxﬁ1déséquilibre de l'uranium. La RPE semblerait
capable de fournir un chronométre couvrant les derniers millions

d'années.

2.1 Speleothems

On désigne sous le nom de speleothems les formations calcai
res qui se développent dans les cavernes: stalagtites et stalag-

mites, travertins, concrétions diverses, etc. Leur datation est

importante car ce sont de bons marqueurs climatiques. La caledite
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qui les constitue, posséde un signal de datation par RPE caracté
risé par la présence de une a quatre raies principales d'absorp-
tion. Lorsque une seule raie est présente dans le spectre RPE na
turel, son facteur gyromagnétique g est égal a 2,003 £0,001 (Fig.
2a, voir aussi Ikeya 1975, Valladas et al. 1983, etc). Souvent,
les spectres sont plus complexes avec trois raies pricipales hl’
h2 et h3 (Yokoyama et al.,198la), de facteurs gyromagnétiques 9,
= 2,0063+0,0007, g, =2,0034+0,0008 et g, =2,0005+ 0,0003, parfois
superposées a une "large raie" dénommée LR (Fig. 2b) par Apers et
al. (1981).

Lorsque une seule raie est présente dans le spectre de RPE
naturelle, elle est sensible a la dose, c'est a dire qu'elle aug
mente d'intensité sous l'effet d'irradiations en laboratoire, per
mettant ainsi une détermination du parametre Dy de l'equation (2)
comme indiqué dans la figure 4. Dans les échantillons présentant
un spectre complexe, les raies h1 et h2 ne reéagissent pas - ou

peu - a la dose et seules h, et LR s'accroissent significativement.

3
La plupart des auteurs en ont conclu que seules les transitions
LR (Apers et al. 1981) et h3 pouvaient étre utilisées en géochro
nologie. Si les potentialités de la raie LR, révélées par Apers
et coll. restent a démontrer sur des échantillons d'age connu par
ailleurs, la raie h3 semble utilisable, au moins pour des speleo
thems d'age récent (5 10° ans) .

Les seules datations de speleothems contrélées par d'autres
méthodes nucléaires sur les mémes échantillons sont a notre con-
naissance celles de Yokoyama et coll. (1982b), a l'aide d'une mé

thodologie differente de celles qui viennent d'étre deécrites.

Yokoyama et al. (1l98la) avaient en effet remarqué au moyen d'ex-
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périences de recuit a température modérée (< 200° C), que d'une
part, la stabilité des électrons paramagnétiques des sites h2 et
h, était trés inférieure a celle des électrons des pieges h,, et
d'autre part la disparition progressive des raies h2 et h3 se fai
sait au profit de la transition hl’ avec consérvation de la sur-
face totale des pics. Ces auteurs en concluerent que dans la na-
ture, les sites h, et h3 devaient étre les sites de piégeage pri
maire des électrons paramagnétiques et que la distribution de ces électrons,
ou la structure méme de leurs nidges, se modifiait avec le temps au pro
fit de la raie hl' Ils proposérent donc de modifier le schéma de
la datation par RPE exposé ci-dessus en imposant avant toute lec
ture de RPE naturelle ou de RPE naturelle + dose vy de laboratoire,
un recuit redistribuant guantitativement les raies h2 et h3 sur
h,. Les premiers résultats obtenus par cette méthode sur des é-~
chantillons de spéleothems également datés par le déséquilibre de
l'uranium ont été reportés dans la Table 1. L'accord entre les
deux méthodes est satisfaisant. Yokoyama et al. montrent par ail
leurs que le géochronometre RPE serait nettement moins sensible
que ceux basés sur le déséquilibre de 1l'uranium aux effets de

contaminations récentes en U déposé par les eaux de ruissellement (1982b).

2.2 Coraux et coquilles marines

Les coraux et les coquilles marines sont originellement for
mes de carbonate de calcium cristallisé sous la forme aragonite.
Les spectres de RPE des coraux et des coguilles présen-
tent, dans la région du signal de datation, les trois raies hl’
h2 et h3 de la calcite, auxquelles s'ajoute une quatriéme raie,
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h trés proche de h3 et d'intensité généralement trés inférieure,

4’
caractérisée par un g de 1,9950. Ikeya et Ohmura (1980) ont ob-~

servé gque seules h3 et h, (parfois h2) réagissaient a la dose, la

4
ligne h3 présentant en général de meilleures conditions de mesu-
re. Ces auteurs (Ikeya et Ohmura 1983,1984) ont montrée qu'en a-
doptant pour le paramétre k de l'éequation (3) la valeur 0,2, les
coraux donnaient des ages RPE en bon accord avec les ages déduits
de la géologie ou calculés a partir d'autres systémes radiométri
ques, entre quelques milliers d'années BP ("Before Present") et
quelques centaines de milliers d'années (Fig. 6). Ces résultats
confirment, pour le Pleistocéne supérieur, une suggestion & Ikeya
et Ohmura (1981) selon laquelle les coquilles marines pourraient
étre utilisables en géochronologie par RPE sur le dernier million
d'années, période ou ces auteurs observérent une relation appro-
ximativement linéaire entre la dose DT et l'ége géologique d‘'une
série de fossiles. Des résultats similaires ont été publiés en
1982 par Sato, a partir de tests de foraminiféres échantillonnés

a diverses profondeurs dans des carottes sédimentaires océani-

ques.

3 AUTRES MATERIAUX DATABLES PAR LA RPE

D'autres matériaux que les carbonates ont commencé a &tre
eétudiés pour les datations par RPE. Toutefois, les développements
actuels en sont encore a un stade trés préliminaire, quoique par

fois tres prometteur, comme pour la datation des failles récentes.
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3.1 O0Os fossiles

Le signal de datation des os fossiles est composé d'un seul
pic (g=2,002) qui se superpose a un bruit de fond extrémement ré
duit. On peut donc le mesurer aisément avec une bonne précision.
En 1980, Ikeya et Miki ont montré que la dose totale DT mesuree
dans des os fossiles d'ages connus, entre environ 800 ans et un
million d'années, croissait a peu prés linéairement avec le temps
et suggérérent gque la RPE puisse étre utilisée pour la datation
des os fossiles quaternaires.

Les os des vertébrés vivants ne renferment que trés peu d'u
ranium (A;lO_gg/g), contrairement a ceux des fossiles, qui peu-
vent en contenir jusqu'a plus de 10 000 fois plus. L'hypothese de
base de la datation des os par la RPE (ou le déséquilibre des sé
ries de l'uranium) est que la fixation de l'uranium ait lieu tres
rapidement apres la mort, l'uranium soluble des eaux de circula-
tion dans le sol, de valence 6+ (ion uranyle) étant reéduit a sa
forme insoluble 4+ par la matiere organique. On sait qu'en reali
té l'uranium peut aussi se fixer de facon irréguliére avec le
temps dans les ossements fossiles (voir par exemple Fleming 1976,
chapitre 5), selon les variations des conditions d'environnement.
Malgré les premieres observations de Ikeya et Miki, on doit donc
considérer le chronométre RPE avec prudence pour la datation des
os. Ainsi, Yokoyama et al. (1981b) ont montré que les ages RPE
d'ossements fossiles d'une grotte du Languedoc (la Caune de L'A-
rago a Tautavel) étaient incompatibles, dans leur majorité, avec
la séquence stratigraphique dont ils provenaient.

Récemment, Ikeya (1982a), tenant compte de ces résultats, a
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proposé un modéle de calcul d'age admettant une accumulation 1li-
néaire avec le temps de l'uranium dans les os fossiles, qui sem-
ble donner de bons résultats pour les deux premiers sites testeés,
a Tautavel et Mauer (Allemagne). La grande variabilité du taux de
fixation de l'uranium dans les ossements avec les conditions d'en
vironnement (Fleming 1976), laisse toutefois douter de la généra-

lité de ce modéle (voir par ex. Hennig et al. 1982),

3.2 Datation de failles

Un des problémes majeurs de la néotectonique (ou étude des
déformations actuelles de la créute terrestre) est 1'évaluation
des ages de rejeu des failles encore récemment actives: la RPE
pourrait apporter en ce domaine une aide précieuse. Ikeya et al.
(1982) ont remarqué que la RPE naturelle des quartz de remplissage
de failles ayant rejoué au Pleistocéne pouvait n'étre pas satureée
et donc éventuellement se révéler utilisable en géochronologie. Ces
quartz de remplissage etant eux—mémes anciens (pré-quaternaires),
un mécanisme de remise & zéro du chronométre RPE doit étre inter-
venu au moment du rejeu pour rendre ces minéraux utilisables en
datation. Miki et Ikeya (1982) suggérent deux possibilités: une
élévation modérée de la température (i 300°C) causée par la fric-
tion, ou/et une augmentation de la pression, auraient pu causer un
vidage quantitatif des électrons paramagnétiques pré-existants. Ies
premieres tentatives de datation de failles sub-actuelles au Japon,
par Ikeya et coll. (1983) ont donné des éges en bon accord avec

les estimations géologiques,
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3.3 Cherts

Les cherts sont des roches sédimentaires constituées de si-
lice cristallisée (quartz,cristobalite) a amorphe, pouvant ren-
fermer divers types d'impuretés (matiere organique, minéraux di-
vers). L'exemple type est le silex. Robins et al. (1978) ont dé-
montré qu'il était possible de détecter par l'analyse du spectre
de RPE, tout chauffage & une température supérieure a 4 200°C d'ar
tefacts archéologiques en silex. Ces auteurs pensent méme qu'il
serait possible de déterminer a la fois la température et la du-
rée d'épisodes anciens de chauffage, et éventuellement de dater
par RPE des silex archéologiques passés au feu (Griffiths et al.
1982) . Par ailleurs, Garrison et al. (1981) ont proposé une métho
de de datation des cherts pouvant s'appliquer du Quaternaire a

au moins 300 millions d'années.

3.4 Bois fossiles

Au cours d'une étude de bois pétrifiés d'ages divers, Ikeya
(1983) a remarqué que le spectre RPE se modifiait de facon sys-
tématique avec le temps. Cette modification est due a la fois a
la décomposition de la matiére organique (lignine) et i la pro-
gression de la minéralisation (apparition des pics du quartz et
de 1'ion paramagnétique Mn**). La combinaison des processus de
nature chimique et des effects de la radioactivité ambiante dans
la croissance avec le temps de certaines raies d'absorption rend

impossible pour le moment, une détermination d'dge absolu par la

RPE. Cependant, Ikeya suggere que l'allure d'un spectre RPE de
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bois pétrifié, une fois comparée a une série-type de spectres de
bois fossiles d'age connu, pourrait permettre une détermination
grossiére de 1'dge de ce bois, depuis 1l'actuel jusque vers 200 mil

lions d'annees.

4. PROBLEMES ET PERSPECTIVES

Résonnance paramagnétique é€lectronique et thermoluminescence
(TL) sont deux lectures differentes d'un méme phénomene: 1l'accu-
mulation, due a la radioactivité naturelle, d'électrons celibatai-
res "piegés" dans des déefauts cristallins. La datation par RPE ou
TL devrait donc en principe pouvoir s'appliquer aux mémes maté-
riaux. La réalité est quelque peu différente, et chacune de ces
méthodes présente ses propres avantages et limitations. Ainsi, la
RPE offre sur la TL l'avantage de travailler a la température am-
biante, donc d'utiliser des matériaux qui se décomposeraient sous
l'effet de la chaleur lors d'une mesure de TL, a une température
inferieure a celle du pic de datation, ou/et émettraient une lu-
miére parasite (voir chapitre IX) a température e€levée. Ainsi,
la RPE pourrait rendre possible une datation directe de produits
de l'activité biologique (ossements fossiles, bois pétrifiés,etc.)
et faciliter celle de matériaux souvent enrichis en matiére orga
nique (comme les silex). D'autre part, la RPE est indifférente aux
variations de transparence optique ou a la triboluminescence (voir
chapitre IX), qui peuvent affecter considérablement 1la lecture
du signal de TL. Ces deux effets sont particuliérement génants

pour la datation des calcites quaternaires.
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De son coté, la TL se réveéle plus sensible que la RPE et per
met de dater des échantillons plus récents. Elle n'est pas genée

++), dont les

par la présence d'ions paramagnétiques (comme le Mn
raies d'absorption parfois trés intenses parviennent dans cer-
tains cas a masquer le signal de datation de RPE. Certains miné-
raux (quartz, calcite, aragonite, éventuellement silex), semblent
au choix datables par RPE ou TL, ce qui leur confere une grande
souplesse d'emploi, et ouvre des possibilités intéressantes de
contréles méthodologiques.

Bien que la RPE apparaisse comme capable d'apporter des so-
lutions nouvelles pour la géochronologie du Quaternaire, de nom-
breux problemes fondamentaux restent a résoudre. Par exemple, en
ce qui concerne les phases les plus étudiées jusqu'a présent, les
carbonates, il n'y a pas d'unanimité actuellement sur les métho-
des a appliquer pour la datation des speleothems., On discutait en
core récemment de la "meilleure" raie d'absorption a utiliser en
datation lorsque le spectre de la calcite est complexe. Diverses
études (Valladas et al. 1983, Yokoyama et al. 1982b, Poupeau et
al. 1984a) combinant mesures de RPE et TL ont commencé a clarifier
le sujet. Observé a une échelle plus fine que dans la figure 2b,
le spectre de RPE naturelle des calcites de speleothems révéle une
plus grande complexité, comme 1l'avaient déja souligné Apers et
al. (1981). Nous avons ainsi relevé que dans plusieurs calcites
stalagmitiques du Minas Gerais, le pic h3 était composite et com
portait trois lignes differentes. Par ailleurs, selon les échan-
tillons, la stabilité des électrons paramagnétiques des sites h3
parait variable, (Yokoyama et al. 1982c, Poupeau et al. 1984a),

ce qui pourrait résulter de différences dans la nature des impu-



CBPF-NF-067/84

retés chimiques responsables du piégeage de ces electrons (?). Le
fait est que, de facon générale, on ignore encore la nature pré-
cise des défauts qui stabilisent les électrons paramagnétiques de
datation. Des recherches fondamentales dans cette direction ap-
paraissent comme indispensables afin de mieux comprendre la sys-
tématique du comportement des électrons de datation par RPE dans
les carbonates.

Un probleéme général, en partie commun avec la TL, est celui
posé par l'estimation de la dose annuelle D, (équation 3) ou de
la dose annuelle cumulée D_ (équation 5), lorsque les matériaux

T

a dater tendent a se comporter comme des systémes ouverts, c'est

Y

dire admettant a la fois pertes ou gains en isotopes radioac-
tifs. Bien qu'on sache contrdler les écarts actfuefs & 1'équili-
bre des séries radioactives de l'uranium (Yokoyama et al. 198la,
b, 1982a) dﬁs a ces migrations, on ne sait pas comment ces écarts
ont évolué dans le temps et l'on doit modéliser le calcul de 1la
dose annuelle (cf. ci-dessus le modéle de Ikeya pour les os). Ies
matériaux a plus haut "risque" de ce point de vue sont les roches
poreuses (par exemple les travertins mal cristallisés) et les os
sements fossiles en particulier lorsqu'ils sont directement ex-
posés aux eaux de circulation superficielles. On peut minimiser
les dangers de produire des "dates" sans signification géologi-
que ou archéologique en multipliant les échantillonnages et les
types d'échantillons pour un niveau donné, ce qui peut permettre
de detecter un mal-fonctionnement du chronométre RPE (Yokoyama et
al. 1981b) et par une sélection soigneuse des échantillons (par
exemple, dans une grotte, a l'écart des cheminements des eaux de

ruissellement, voir par exemple Yokoyama et al. 1982b).
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Au total, la RPE apparait,.au stade actuel, comme une metho
de de datation riche de possibilités, mais encore (hormis peut—§
tre pour les carbonates) a un stade exploratoire. On peut cepen-
dant penser qu'avant peu, elle fera partie des méthodes qui, avec
la TL (Poupeau et al. 1984b et chapitre VII) et les datations par ac
célérateur (chapitre ), permettront enfin de pouvoir dater direc-
tement et avec une bonne résolution temporelle, les séries sédi-
mentaires et les gisements fossiliferes de l'ensemble du Quater-

naire.
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LEGENDES DES FIGURES

Fig. 1l: Principe des mesures de Résonnance Paramagnétique Elec-

Fig.

Fig.

Fig.

2:

3:

4.

tronique

a) Energies de deux électrons paramagnétiques de spin op
posés, en fonction de l'intensité du champ magnétique
du spectrometre de RPE.

b) L'absorption des micro-ondes se produit a une certaine
valeur du champ magnétique externe, lorsque 1l'énergie
de séparation des deux états de spin opposés est éga-
le a celle des photons incidents.

c) La table tracante du spectrométre de RPE donne la dé-

rivée du signal d'absorption.

Deux exemples typiques de spectres de RPE naturelle dans
les calcites stalagmitiqges. a) stalagmite d'une grotte
du Minas Gerais (Brésil): le signal de datation (g=2,003)
est indiqué par une fléche. Il est situé au centre d'une
structure complexe a six paires de raies (soulignées par
des tirets) due a 1'ion paramagnétique Mn**. b) signal a
quatre raies d'absorption de la calcite d'un plancher stalag-
mitique de la Caune de l'Arago a Tautavel (France) mon-
2 et h3 de Yokoyama et al. (1981a)

et la "large raie" LR de Apers et al. (1981); noter la

trant les transitions hl' h

différence d'échelle avec le spectre précédent, qui ne
permet plus de voir que les deux lignes les plus proches

du manganeése.

Evolution avec le temps de l'intensité h (Fig. 2a) du
signal de datation par RPE. Lorsque la dose annuelle de
la radiation naturelle D, est constante, le signal de da
tation croit linéairement jusqu'a une valeur limite cor-
respondant a l'occupation de tous les sites paramagnéti-
ques correspondants. La partie linéaire de la courbe est

celle que l'on utilise en datation par RPE.

Détermination de la dose totale accumulée D, par la me-—

thode des doses additives. On prépare une poudre de 1'é-
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5:

6:
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chantillon & dater, dont on détermine l'intensité du sig-
nal de RPE naturelle. Plusieurs fractions de cette poudre
sont ensuite exposées a des doses diverses Dy» D2,D3,etc.
de rayonnement gamma, dont on mesure l'effet sur l'inten-
sité du signal de datation. Une extrapolation linéaire per
met de calculer une dose équivalente gamma, ou dose tota-
le D, accumulée depuis l'instant zéro (comme défini dans

le texte) jusqu'au moment de la mesure.

Evolution de la dose totale accumulée avec le temps par
ppm d'uranium dans un dosimétre naturel. Courbe I, lorsque
les séries radioactives de l'uranium sont & 1l'équilibre
(minéraux pré-quaternaires, ex. datations de failles). Cour
be 2, lorsque seul l'uranium est présent a l'instant zéro
(cas des coraux, des stalagmites, etc). Courbe 3, lorsque
l'uranium s'accumule linéairement avec le temps (modele de
calcul pour les os, Ikeya,1983). (modifié d'aprées Ikeva,
1983).

Relation entre les doses totales D, de radiations naturel
les, déterminées selon la méthode décrite par la figure/d,
et les ages L4¢ ou déséquilibre de 1l'uranium, pour une sé
rie de éoraux aragonitiques formés au cours des deux cent
derniers milliers d'années. La courbe en traits gras cor-
respond au calcul théorique de DT selon 1l'équation (5)
avec une teneur en uranium de 3 ppm (courbe 2 de la Fig.
5) . Pour comparaison, l'auteur a reporté la droite D*t, &
quivalenteau cas ou les séries de l'uranium seraient a
l'équilibre dés la formation des coraux (courbe I de la
Fig. 5). On constate que le meilleur accord est obtenu avec
le premier modele (et une valeur de k=0,2), ce qui corres
pond au fait bien connu selon lequel, dans les coraux, seul
le premier terme des séries de l'uranium est présent au
moment de la cristallisation de l'aragonite. (figure ex-
traite de TIkeya, 1983).
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TABLE 1
COMPARAISON ENTRE AGES RPE ET DESEQUILIBRE DE L!URANIUM POUR DES

ECHANTILLONS DE SPELEOTHEMS DE QUELQUES GROTTES FRANCAISES(D'APRES
YOKOYAMA ET AL. 1982b)

Echantillons: Age RPE Age U-Th

Caune de 1'Arago

plancher stalagmitique inféerieur

YC b2e : 550i100 > 265
> 350
9 UL 8 760i80 > 350
> 260

plancher stalagmitique, unité Iy

> 350
YC 7 54Oi60 > 350
> 350
YC 3 520+70 > 350
tazaret
+30
SL 1] 270+30 210_22
SL 2 | 190+30
Abri Pie Lombard
ALY 2 135420 147410

les incertitudes reportées dans les ages RPE et U-Th sont relatives a la
precision des mesures expérimentales. Elles n'incluent donc aucun facteur re—
latif a de possibles variations de Da dues a des migrations isotopiques ou
des variations de teneur en eau (bon atténuateur des rayonnements ionisants,

volr chapitre IX) au cours du temps, ni les erreurs systematiques de calibra-
tion ou sur les constantes physiques.
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