-

View metadata, citation and similar papers at core.ac.uk brought to you byf’f CORE

provided by OpenEdition

ArcheoSciences

sClences Revue d'archéométrie

3112007
Varia

Tendances actuelles dans la caractérisation des
obsidiennes pour les études de provenance

Present trends in obsidian characterization for provenance studies

Gérard Poupeau, Frangois-Xavier Le Bourdonnec, Stéphan Dubernet,
Rosa B. Scorzelli, Mathieu Duttine et Tristan Carter

OpenEdition

Edition électronique

URL : http://journals.openedition.org/archeosciences/772
DOI : 10.4000/archeosciences.772

ISBN : 978-2-7535-1596-3

ISSN : 2104-3728

Editeur
Presses universitaires de Rennes

Edition imprimée

Date de publication : 31 décembre 2007
Pagination : 79-86

ISBN : 978-2-7535-0618-3

ISSN : 1960-1360

Référence électronique

Gérard Poupeau, Frangois-Xavier Le Bourdonnec, Stéphan Dubernet, Rosa B. Scorzelli, Mathieu
Duttine et Tristan Carter, « Tendances actuelles dans la caractérisation des obsidiennes pour les
études de provenance », ArcheoSciences [En ligne], 31 | 2007, mis en ligne le 31 décembre 2009,
consulté le 19 avril 2019. URL : http:/journals.openedition.org/archeosciences/772 ; DOI : 10.4000/
archeosciences.772

Article L.111-1 du Code de la propriété intellectuelle.


https://core.ac.uk/display/224166501?utm_source=pdf&utm_medium=banner&utm_campaign=pdf-decoration-v1
http://journals.openedition.org
http://journals.openedition.org
http://journals.openedition.org/archeosciences/772

Tendances actuelles dans la caractérisation

des obsidiennes pour les études de provenance

Present trends in obsidian characterization for provenance studies

Gérard Poupreau */**, Francois-Xavier LE BourDONNEC *, Stéphan DUBERNET*,
Rosa B. Scorzerrr ***, Mathieu DurTiNg*/*** et Tristan CARTER ****

Résumé : Les recherches de provenance des obsidiennes de sites paléolithiques et néolithiques connaissent actuellement une grande expansion,
notamment par leur intégration dans les études de chaines opératoires, qui nécessitent de déterminer I'origine de la mati¢re premiére de séries
importantes de pieces archéologiques. 1l existe par ailleurs une forte demande de mesures peu a non destructives et éventuellement 2 effectuer i
situ. D’olt un certain nombre de développements méthodologiques récents. Le but de cette contribution est d’en présenter le statut actuel.

Abstract: Sourcing studies involving obsidians from Palaeolithic and Neolithic sites are presently undergoing a period of change, notably in terms of the
average number of samples analyzed per project, due largely to their integration into the chaines opératoires approach of lithic technologies. This can
entail working with a large number of artifacts from an archaeological context. There is also an ever-increasing demand to employ quasi non-destructive
characterization methods and completely non-destructive methods that eventually could be performed in situ. As such, recent methodological advances
have taken several directions. The purpose of this short note is to give an overview of these approaches.

Mots clés : Obsidienne, Composition élémentaire, Datation, Propriétés physiques, Provenance.

Key words: Obsidian, Obsidian elementary composition, Obsidian dating, Obsidian physical properties, Provenance.

1. INTRODUCTION logiques, compte parmi ces roches. Les recherches de « pro-

venance » de ces obsidiennes ont débuté dans les années

Les matériaux lithiques allochtones des sites préhis-
toriques constituent des indicateurs du mouvement des
hommes et des mati¢res premicres quils ont utilisées.
Lobsidienne, que 'on rencontre parfois a des centaines,
voire des milliers de kilomeétres (Bird, 1991 ; Cauvin et
Chataigner, 1998 ; Galipaud, 1998) de ses « sources » géo-

1960 avec les articles fondateurs de Renfrew et collabora-
teurs sur les cultures néolithiques du bassin méditerranéen
et des Proche et Moyen Orient (Cann et Renfrew, 1964 ;
Renfrew ez al., 1965, 1966, 1968). Pendant longtemps, ces
travaux ont été menés en grande partie par des méthodes
(partiellement) destructrices sur des déchets de taille, indé-
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pendamment des études de chaines opératoires. Le plus
souvent, le nombre de piéces analysées était relativement
faible au regard du nombre de pieces collectées (voir par
exemple Cauvin et al., 1998).

On tend actuellement & intégrer les études de provenance
dans la problématique plus générale des chaines opératoires
et de 'économie des mati¢res premieres. Il faut pour cela
procéder a des études exhaustives de séries lithiques et donc,
pour les recherches de provenance, pouvoir traiter de grands
nombres d’objets, dont certains de maniére non destructive
(Pereira ez al., 2001 ; Joyce ez al., 2004 ; Carter et al., 2005,
2006; Lugli¢ ez al., 2006). D’ol une recherche de nouvelles
méthodes de caractérisation, rapides, peu cofiteuse, trés peu
ou strictement non destructives. Le but de cette contribu-
tion est d’en présenter brievement 'état actuel (voir aussi

Liritzis, 2003 ; Poupeau ez al., 20006).

2. L OBSIDIENNE

Lobsidienne compte parmi les roches volcaniques les
plus «acides », c’est-a-dire les plus riches en silice (SiO,
> 65 % en masse). Elle est aussi, avec moins de 5 % de
cristaux en volume, 'une des plus « vitreuses ». Sous forme
effusive, elle se présente en ségrégations litées ou en masse
plus ou moins compactes dans des laves rhyolitiques. On
la rencontre aussi parmi des produits d’origine pyroclasti-
que, o elle apparait essentiellement sous forme de nodules
inclus au sein de nappes ignimbritiques (Hughes et Smith,
1993). Jusqu'a présent, les recherches de provenance des
obsidiennes préhistoriques ont presque exclusivement
reposé sur la spécificité de la composition chimique de
chaque obsidienne-source (Cauvin et al., 1998 ; Shackley,
1998a). Bien que des variations intra-sources puissent
parfois étre importantes (Bellot-Gurlet ez al., 2007), les
différences entre sources sont en général suffisantes pour
ne pas obérer les recherches de provenance. De plus, 'ob-
sidienne étant une roche essentiellement vitreuse, ses carac-
téristiques physico-chimiques sont en principe semblables
jusqu'a une échelle permettant des analyses « ponctuel-
les ». On connait cependant de rares cas de convergences
de composition élémentaire entre obsidiennes de sources
relativement distantes au sein d’'une méme province vol-
canique (Bellot-Gurlet ez al., 1999a), qui impliquent alors
lintervention d’autres moyens de discrimination, par I'age
de formation ou les propriétés physiques.
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3. CARACTERISATION PAR LA GEOCHIMIE

Apres les premiers travaux réalisés notamment par spec-
trométrie d’émission optique (Cann et Renfrew, 1964;
Renfrew et al., 1966, 1968), deux méthodes donnant accés a
des éléments traces discriminants ont rapidement dominé les
recherches de provenance. Il s’est agit, dés la fin des années
1960, des analyses élémentaires partiellement destructives
par activation neutronique instrumentale (INAA) (Gordus ez
al., 19675 1968, Aspinall ez al., 1972 ; Glascock ez al., 1998),
puis par fluorescence de rayons-X (XRF) (Francaviglia,
1984), voire non destructives par XRF (Shackley, 1998b)
(Tableau 1). Une troisitme méthode, 'analyse par faisceau
d’ions (PIXE), largement utilisée depuis prés d’une trentaine
d’années pour suivre la progression de 'obsidienne de la
Nouvelle Zélande vers le Pacifique central (Ambrose ez /.,
1981; Summerhayes ez al., 1998), n'a vu son champ d’ac-
tion s'accroitre que vers la fin des années 1990 en Amérique
andine (Poupeau ez al., 1996; Bellot-Gurlet ez al., 1999b) et
plus récemment en Méditerranée (Poupeau ez al., 2000; Le
Bourdonnec et al., 2005a; Lugli¢ ez al., 2007) et au Proche
Orient (Abbés ez al., 2003 ; Carter et al., 2007).

Dans certains cas toutefois, la seule détermination des
teneurs en éléments majeurs peut se révéler déterminante.
Cest ainsi que I'usage s'est répandu des analyses destructives
par fluorescence-X en dispersion de longueur d’ondes avec
une microsonde électronique (EMP-WDS) (Tykot, 1997,
2002 ; Le Bourdonnec et al., 2005b; Delerue, 2007). Il a
aussi été montré que les analyses en dispersion d’énergie avec
un microscope électronique 4 balayage (SEM-EDS), d’usage
plus courant (Acquafredda ez al., 1999), pouvaient représen-
ter une alternative viable pour la Méditerranée occidentale
(Acquafredda ez al., 2006; Le Bourdonnec et al., 2006) et
permettre un premier tri parmi les sources possibles dans
les recherches de provenance au Proche Orient (Keller et
Seifried, 1990 ; Delerue et al., 2007a).

Dans les années 1990, I'arsenal des méthodes de détermi-
nation des compositions élémentaires a vu apparaitre deux
innovations. D’une part, il sagit des méthodes utilisant un
plasma inductif, sous différentes formes, qui en permettant
un dosage rapide de nombreux éléments, tendent a rem-
placer I'activation neutronique. Sous forme partiellement
destructive, il s'agit d’analyses par spectroscopie d’émission
atomique (ICP-AES) (Kilikoglou er al., 1997; Abbes er
al., 2001; Bressy et al., 2005 ; Carter et al., 2006) ou spec-
trométrie de masse (ICP-MS) (Tykot, 1997; Abbes et al.,
2001 ; Bressy et al., 2005; Carter et al., 2006; Delerue ez
al., 2007b). Dans ces configurations, I'analyse est souvent
pratiquée sur une centaine de milligrammes, bien que tech-
niquement un préléevement de I'ordre du mg soit suffisant.
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Méthode | Type* «Consommation» typique Eléments les plus fréquemment déterminés
Na, K, Ca, Sc, Cr, Fe, Co, Ni, Zn, Ga, As, Se, Rb, Sr, Zr, Sb, Cs, Ba,
INAA b 100 mg La, Ce, Nd, Sm, Eu, Gd, Tb, Ho, Tm, Yb, Lu, Hf, Ta, Th, U
ICP-AES D 100 mg Na, Mg, Al, P, K, Ca, Ti, Mn, Fe
 voie humide : 100 m Rb, St, Y, Zr, Nb, Cs, Ba, La, Ce, Pr, Nd, Sm, Eu, Gd, Tb, Dy, Ho,
ICP-MS D par voie umide : & Er, Yb, Lu, Hf, Ta, W, Pb, Th, U (¢ Li, Mg, Sc, Ti, V; Mn, Co, Cu,

par ablation laser : <10* mm?

Zn, Ga, Sb, Tm, TI)

EMP-WDS D

fragment millimétrique

Na, Mg, Al, Si, B, K, Ca, Ti, Mn, Fe (+ Cr, Ba)

SEM-EDS D, ND fragment millimétrique (D) Na, Al, Si, K, Ca, Fe (+ Ti, Mn)

EDXRE ND . %)Mn, Fe, Rb, St, Y, Zr, Nb, Ba (+ Ni, Cu, Zn, Ga, La, Ce, Pr, Pb,
PIXE ND — Na, Al, Si, K, Ca, Ti, Mn, Fe, Zn, Ga, Rb, St, Zr (+ Mg, Y, Nb)
INAA Instrumental Neutron Activation Analysis

ICP-AES Inductively Coupled Plasma-Aromic Emission Spectrometry

ICP-MS Inductively Coupled Plasma-Mass Spectrometry

EMP-WDS Electron Microprobe-Wavelength Dispersive X-Ray Spectrometry

SEM-EDS Scanning Electron Microscopy-Energy Dispersive X-Ray Spectrometry

EDXRF Energy Dispersive X-Ray Fluorescence Analysis

PIXE Particle Induced X-Ray Emission

* D : Analyse destructive ; ND : Analyse non-destructive

Tableau 1 : Méthodes de détermination de la composition élémentaire des obsidiennes couramment utilisées dans les recherches de

provenance.

Table 1: Methods of determination of obsidians elementary compositions in provenance studies.

Il est possible aussi de pratiquer des mesures quasiment non
destructives si le prélévement sur I'échantillon est réalisé par
ablation laser (LA-ICP-MS) (Gratuze, 1999 ; Gratuze et al.,
2001 ; Tykot, 2002 ; Carter et al., 2006). Dans ce cas, la
« cicatrice » sur la piéce analysée se réduit & un cratére d’'un
diamétre inférieur 4 une centaine de microns.

4, CARACTERISATION PAR 1’AGE DE FORMATION

L4ge de formation d’une obsidienne dans un édifice vol-
canique est atteignable par deux méthodes, les datations par
traces de fission (fission track dating, FTD) ou par potas-
sium-argon, dans sa déclinaison ¥Ar/*Ar. La premiére
sapplique & toutes les obsidiennes formées il y a au moins
environ 1000 ans, pourvu quelles soient transparentes en
faible épaisseur (<0,5-1 mm), et dénuées d’artefacts obser-
vationnels (spurious tracks). Souvent discriminante, cette
approche est d’application limitée parce quexigeante en
matiére (deux plaquettes de quelques mm?* chaque) et en
temps d’acquisition de données (Poupeau er al., 1998).
Elle a été trés utilisée pour 'Amérique andine (Dorighel
et al., 1998), la Méditerranée occidentale (Bigazzi et Radi,

1998) et les Proche et Moyen Orient (Bigazzi et al., 1998
Badalian ez al., 2001). La datation par *Ar/*Ar, elle aussi
destructive, ne nécessite qu'un préléevement de 'ordre de
50 mg, mais c’est une méthode cofiteuse et nécessitant une
instrumentation trés spécifique, qui n'a d’ailleurs été utili-
sée qUexceptionnellement, 14 olt d’autres approches s'étaient
avérées insuflisantes (Vogel ez al., 20006). La caractérisation
par I'age de formation, pour efficace qu’elle puisse parfois
étre, doit ainsi étre réservée aux seuls cas d’indétermination
par d’autres moyens (Bellot-Gurlet ez al., 1999a; Dorighel,
2000; Dorighel ez al., en préparation).

5. CARACTERISATION
PAR LES PROPRIETES PHYSIQUES

Depuis les années 1990, plusieurs approches proposées
une vingtaine d’années auparavant ont été revisitées. Cest
ainsi qu'il a d’abord été montré que, pour les obsidiennes
de Méditerranée centrale et occidentale, la spectroscopie
Maéssbauer du Fe pouvait prendre le relais des méthodes
géochimiques (Scorzelli ez al., 2001). Cependant, la faible

teneur en Fe des obsidiennes, de 'ordre du pour cent pour
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Méthode Type* «Consommation» Caractérisation

Maéssbauer D 250 mg Paramétres hyperfins, rapport Fe*'/Fe*, présence de composés
magnétiques

Magnétométrie SQUID D 30 mg Force coercitive, susceptibilité magnétique, Aimantation
rémanente et 4 saturation

ESR D <10 mg Nature et abondance relative des espéces para- et ferro-
magnétiques

IR D <5 mg Structure du réseau silicaté

et

Raman ND — identification éventuelle inclusions minérales

Méssbauer Spectroscopie Méssbauer du *"Fe

SQUID Superconducting Quantum Interference Device

ESR Electron Spin Resonance

IR Spectroscopie InfraRouge

Raman Microspectroscopie Raman

* D : Analyse destructive; ND : Analyse non-destructive

Tableau 2 : Méthodes de caractérisation des obsidiennes par leurs propriéeés physiques.
Table 2: Methods of obsidian characterization from their physical properties.

les variétés calco-alcalines et jusqu’a prés de 10 % pour les
peralcalines exige des durées de mesures (jusqu’a 70 heures)
et une quantité de matiere (de 'ordre de 250 mg) qui ren-
dent cette méthode peu attractive pour des mesures de rou-
tine. Par contre, la résonance de spin électronique (ESR) et la
magnétométrie SQUID, qui permettent aussi la distinction
des sources d’obsidienne de Méditerranée, se révélent nette-
ment moins exigeantes en matiere (Tableau 2) et permettent
des mesures plus rapides (respectivement quelques minutes
et quelques heures) (Duttine ez al., 2003 ; Stewart et al.,
2003; Cernicchiaro ez al., 2005 ; Duttine, 2005) et d’Equa-
teur (Duttine ez a/., 2007). Il pourrait en étre de méme avec
la spectroscopie InfraRouge en Méditerranée occidentale,
comme le suggeérent quelques données préliminaires (Le
Bourdonnec, 2003 ; Le Bourdonnec et al., 2003).

Alors que les méthodes précédentes nécessitaient un préle-
vement, bien que parfois minime, sur les échantillons A trai-
ter, la microspectroscopie Raman permet une caractérisation
strictement non-destructive, 2 la fois de la minéralogie des
obsidiennes et de la structure de la trame silicatée de sa phase
vitreuse (Milleville ez /., 2003). Un premier travail sur des
obsidiennes méditerranéennes a montré de réelles potenti-
alités pour cette méthode (Bellot-Gurlet ez 4/., 2004), dont
les applications pourraient cependant n’étre limitées qua
des cas particuliers en raison de durées de mesure encore trés
longues, de l'ordre de quelques heures.
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6. CONCLUSION : VERS DES STRATEGIES
ANALYTIQUES DIFFERENCIEES 2

C’est donc de prés d’une vingtaine de méthodes dont on
dispose actuellement pour les études de provenance d’ob-
sidiennes, de performance, de colits analytiques et d’ac-
cessibilité divers. Selon les circonstances, région et fenétre
temporelle étudiées, possibilité ou non de procéder a des
analyses partiellement destructives, telle méthode, ou telle
combinaison de méthodes discriminantes pourrai(ent)t pré-
férentiellement étre adoptée(s), en fonction des problémati-
ques archéologiques, des cotits induits, des temps d’appareils
disponibles, etc., en particulier en ce qui concerne les signa-
tures géochimiques.

Ainsi, pour le Mésolithique et le Néolithique de
Méditerranée centrale et occidentale, bien qu'il ait été mon-
tré que des études de provenance peu destructives soient
réalisables par ICP-MS (Tykot, 1997) voire LA-ICP-MS
(Barca ez al., 2007), il est beaucoup plus économique de les
mener par une combinaison entre détermination visuelle et
EMP-WDS (Tykot, 1997; Le Bourdonnec ez al., 2005b) ou
mieux, détermination visuelle et SEM-EDS (Le Bourdonnec
et al., 20006). Si par contre I'intégrité des échantillons doit
étre intégralement respectée, Cest un couplage décermi-
nation visuelle/PIXE (Luglie er al., 2006, 2007) ou déter-
mination visuelle/XRF (Tykot et Ammerman, 1997) qui
prendra I'avantage, voire éventuellement une association
détermination visuelle/SEM-EDS, cette derniére combinai-
son demandant toutefois encore 4 étre testée. De méme, en
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Méditerranée orientale, alors que la distinction entre les deux
sources d’obsidienne de Melos était basée sur de faibles mais
significatives différences de teneur en scandium obtenues par
INAA (Kilikoglou ez al., 1997 ; Carter et Kilikoglou, 2007),
les analyses par XRF non-destructives les séparent mainte-
nant aisément par les teneurs en Ti et Sr (Liritzis, 2007).
Il en est de méme avec la résonance de spin électronique
(Duttine et al., 2003 ; Duttine, 2005 ; Duttine, Villeneuve et
Poupeau, en préparation), ces deux alternatives étant a la fois
plus rapides et plus économiques que I'activation neutroni-
que. Dans les Proche et Moyen Orient de I'Epipaléolithique
et du Néolithique acéramique, si le SEM-EDS peut incon-
testablement apporter des données sur des régions-sources
de provenance, voire sur quelques déterminations de sour-
ces, il doit impérativement étre complété par des approches
plus performantes, comme le PIXE ou 'ICP-MS (Delerue,
2007, Delerue ez al., en préparation). C’est encore plus vrai
a partir du VII° millénaire avant notre ¢re, ot les échanges
sintensifient et se diversifient. Les mesures par INAA, plus
longues, plus lourdes, tendent & tomber en déshérence.

Si Pavenir des caractérisations par I'dge de formation
des obsidiennes parait bien réservé aux cas insolubles par
d’autres moyens (Bellot-Gurlet ez al., 1999a; Vogel ez al.,
2006), celui des identifications de sources par les propriétés
physiques est encore indéterminé. Bien que les mesures de
résonance de spin électronique, de magnétisme, ou en spec-
troscopie InfraRouge soient rapides et ne nécessitent que
trés peu de matiére, on manque encore de recul pour évaluer
leur utilité réelle, malgré de premiers tests positifs, en par-
ticulier dans la mesure ol I'état physique d’une obsidienne
est susceptible de varier au sein d’'une coulée, en fonction
de lhistoire thermodynamique locale du magma qui lui a
donné naissance. Spectroscopie Mdssbauer et microspec-
troscopie Raman verraient de toutes fagons leurs champs
d’action tres réduits, par I'exigence en matiere (Mdssbauer)
et/ou en temps de mesure (Mossbauer, Raman).

La géochimie isotopique, non mentionnée jusqu’ici, est
aussi un moyen puissant de discrimination entre obsidiennes
de différentes sources. Cependant, malgré un essai positif
réalisé par Gale (1981) avec le rapport ¥St/*Sr, ce type de
caractérisation avait été par la suite délaissé pour les étu-
des de provenance, au profit de méthodes plus accessibles.
Le développement des techniques ICP-MS et LA-ICP-MS
pourrait cependant permettre bientdt un retour de cette
approche.

Jusqu’ici, il n’a écé question que d’objets analysés en labo-
ratoire. Mais pour des raisons diverses (taille, fragilité, pré-
ciosité, etc.), il ne peut toujours en étre ainsi, et cest alors
a Pexpérimentateur a se déplacer jusqu'au musée, au site
archéologique, etc., avec son appareillage. Dans un futur

proche, ce sont donc les mesures effectuées 7 situ qui pour-
raient étre privilégiées, comme en témoignent, pour les
mesures par EDXRE, de premiers tests effectués avec des
systemes portables (cf. Carter et Shackley, 2007 ; Craig ez al.,
2007 ; Liritzis, 2007 ; Lopes et al., 2007).
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