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Abstrait

Sur un échantillon du Suaire de Turin (TS), nous avons appliqué une nouvelle méthode de datation
des fils de lin anciens en inspectant leur dégradation structurelle au moyen de la diffusion des rayons
X & grand angle (WAXS). La méthode de datation aux rayons X a été appliqguée a un échantillon du
TS constitué d'un fil prélevé a proximité de la zone radiocarbone de 1988 (coin du TS correspondant a
la zone des pieds de I'image frontale, prés de I'échantillon dit de Raes). La taille de I'échantillon de lin
était d'environ 0,5 mm x 1 mm. Nous avons obtenu des profils de données WAXS intégrés
unidimensionnels pour I'échantillon du TS, qui étaient entierement compatibles avec les mesures
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analogues obtenues sur un échantillon de lin dont la datation, selon les archives historiques, est de
55-74 apres J.-C., siege de Massada (Israél). Le degré de vieillissement naturel de la cellulose qui
constitue le lin de I'échantillon étudié, obtenu par analyse aux rayons X, a montré que le tissu du TS
est bien plus ancien que les sept siecles proposés par la datation au radiocarbone de 1988. Les
résultats expérimentaux sont compatibles avec I'hypothése selon laquelle le TS est une relique vieille
de 2000 ans, comme le suppose la tradition chrétienne, a condition qu’il ait été conservé a des
niveaux appropriés de température moyenne séculaire (20,0-22,5 °C) et d’humidité relative corrélée
(75-55 %) pendant 13 siécles d’histoire inconnue, en plus des sept siécles d’histoire connue en
Europe. Pour que le présent résultat soit compatible avec celui du test au radiocarbone de 1988, le TS
aurait dd étre conservé pendant ses sept siécles hypothétiques de vie a une température ambiante
séculaire trés proche des valeurs maximales enregistrées sur terre.
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1. Introduction

Le Suaire de Turin (TS) est 'objet archéologique le plus étudié au monde [ 1, 2]. Le TS est un
tissu de lin antique, long de 4,4 m et large de 1,1 m, qui enveloppait le cadavre et codait I'image d'un
homme torturé, flagellé, couronné d'épines, crucifié et transpercé d'une lance dans la poitrine. En
accord avec la tradition chrétienne, de nombreux chercheurs sont convaincus que le TS est le tissu
sépulcral de Jésus-Christ ; cependant, en 1988, le Suaire a été daté au radiocarbone par trois
laboratoires célebres [ 3] et attribué a I'année 1325 Anno Domini (AD), avec une incertitude de +65
ans, ce qui implique que le TS devrait étre un artefact médiéval. Ce résultat a été largement critiqué
[4,5] pour des problemes a la fois procéduraux et statistiques, comme I'ont récemment confirmé les
analyses statistiques des données brutes mises a disposition de la communauté scientifique aprés
seulement une trentaine d'années et une action en justice [ 6]. Une analyse de régression des
données sur la datation au carbone TS a montré leur hétérogénéité statistique, ainsi que
l'invraisemblance des allocations spatiales de certains échantillons de mesure [ 4,5, 6 ]. De plus, les
résultats de la datation 14 C restent controversés, notamment en raison de la probable contamination
non négligeable du textile par le carbone [6,7]. Cette contamination pourrait étre due a de
nombreux facteurs, notamment environnementaux [ 8 , 9 ].

Francais De plus, d'autres méthodes de datation s'accordent pour attribuer le TS au premier
siecle apres J.-C. [5,10, 11, 12]. Les méthodes spectroscopiques, basées sur la spectroscopie
infrarouge a transformée de Fourier/réflectance totale atténuée [ 10 ] et la spectroscopie Raman [ 11 ],
datent le Suaire de 300 avant J.-C. + 400 ans et de 200 avant J.-C. + 500 ans, respectivement. La
méthode mécanique multiparamétrique, basée sur une analyse de cinq parameétres, dont la charge de
rupture, le module de Young et le facteur de perte, aprés un étalonnage adéquat basé sur les
résultats de deux douzaines d'échantillons d'adge connu, date le TS de 400 aprés J.-C. + 400 ans
[12]. Les estimations des constantes cinétiques pour la perte de vanilline & partir de la lignine
suggerent que le TS a une fourchette d'age de 1300 a 3000 ans [ 5]. Une analyse numismatique
récente [ 13 ] suggére que TS était déja présent en 692 aprés JC.

Une nouvelle méthode de datation des fils de lin anciens par inspection de leur dégradation
structurelle au moyen de la diffusion des rayons X a grand angle (WAXS) [ 14 ] a récemment été
appliquée a de petits échantillons de lin prélevés sur des tissus anciens, préalablement datés par la
méthode du radiocarbone. Nos travaux ont montré que lorsque les tissus anciens sont préservés par
une contamination environnementale, c'est-a-dire lorsqu'ils ont été conservés dans les tombes ou ils
ont été découverts, les datations aux rayons X et 14 C concordent bien [ 14 ].

L'objectif de ce travail est dappliquer cette nouvelle méthode de datation des tissus de lin
anciens a un échantillon de lin TS. Dans la_section 2, nous décrivons le matériau et présentons la
méthode qui a été adoptée pour l'analyse, qui a été détaillée dans [ 14 ]. Dans |la_section 3, nous
résumons les résultats expérimentaux aux rayons X obtenus pour I'échantillon TS. Dans la section 4 ,
nous reprenons les principales formules [ 14 ], qui ont été utilisées pour dater le vieillissement naturel
de la cellulose de lin, en discutant de leurs implications pour la datation aux rayons X TS. Enfin,
dans |a section 5, nous rendons compte des conclusions.

2. Matériels et méthodes

2.1. Echantillons et caractérisation WAXS
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La taille de I'échantillon de lin TS était d'environ 0,5 mm x 1 mm (voir Figure 1 a). L'échantillon
TS consistait en un fil prélevé a proximité de la zone 1988/radiocarbone (coin du TS correspondant a
la zone des pieds de l'image frontale, preés de I'échantillon dit de Raes).

Average of 8 measures, with
steps of AX=0.1mm, from 0.0 to
0.7 mm; t= 9600 s

Figure 1. (a, b)) Photographies au microscope optique de I'échantillon TS. (¢ ) Motif WAXS 2D
mesuré sur I'échantillon TS.

Des expériences WAXS ont été réalisées au laboratoire de micro-imagerie a rayons X (XMI-
LAB) du CNR-IC sur tous les échantillons de lin rapportés dans |e tableau 1. Les expériences sur les
échantillons A, D, FII, LIl du tableau 1 ont été publiées dans [ 14 ].

Tableau 1. Echantillons de lin utilisés pour la datation aux rayons X de I'échantillon TS. Le nom, la
description et I'age de I'échantillon sont indiqués dans [ 3,10, 11, 14] et repris ici. AD = Anno
Domini ; BC = Avant Jésus-Christ. HR = Document historique.

Les figures 1 a et b montrent les photographies au microscope optique de I'échantillon TS
analysé. La figure 1 ¢ présente le motif WAXS 2D mesuré sur I'échantillon.

Frangais Le laboratoire est équipé d'une micro-source a anode rotative en cuivre Fr-E+
SuperBright (A = 0,154 nm, 2475 W) couplée a une optique multicouche de focalisation Confocal Max-
Flux (CMF 15-105) a une caméra a trois sténopés SAXS/WAXS (SWAXS) a diffusion des rayons X
petit/grand angle équipée pour la microscopie a balayage des rayons X. Un détecteur a plaque
d'image (250 mm x 160 mm, avec une taille de pixel effective de 100 uym) avec un lecteur Rigaku
RAXIA-Di hors ligne a été utilisé pour collecter les données WAXS. Les données WAXS ont été
collectées pour chaque échantillon de lin, directement monté sur le porte-échantillon avec un temps
d'acquisition allant de 1200 & 1800 s. La taille du spot a la position de I'échantillon était d'environ 200
um. Le détecteur a plaque d'image a été placé a environ 10 cm de I'échantillon, donnant accés a une
gamme de modules de vecteurs de diffusion (q = 41T % sind/A) de 1,5 a environ 35 nm -'. Les modéles
bidimensionnels (2D) ont été convertis en profils de données unidimensionnels (1D) aprés la
procédure d'étalonnage.

Les analyses ont été répétées plusieurs fois sur le méme échantillon. Le diagramme WAXS 2D
illustré ala Figure 1 c a été obtenu en additionnant les rayons X diffusés a partir de 8 positions
différentes sur I'échantillon le long de I'axe des x illustré a la Figure 1 a, en déplacant I'échantillon de
0,1 mm pour chaque mesure, avec un temps de collecte de 1200 s pour chaque étape et un temps de
mesure total de 9600 s pour I'ensemble du diagramme WAXS. Les diagrammes WAXS sur d'autres
échantillons de lin (A, D, Fll, LIl duTableau 1) ont été précédemment mesurés avec le méme
dispositif expérimental et ont déja été publiés [ 14 ].

2.2. Ruptures de chaine dans la cellulose dues au vieillissement naturel

La cellulose est constituée de chaines linéaires polymeéres d'unités cycliques (anhydroglucose),
dont le nombre par chaine est appelé degré de polymérisation (DP) [14]. Au cours de la
polymérisation, les chaines de molécules de cellulose s'organisent en régions cristallines et
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amorphes, en microfibrilles et, enfin, en fibres. La dépolymérisation, c'est-a-dire I'augmentation du
nombre de ruptures de chaine ( CB ), est le principal mécanisme de dégradation de la cellulose. Le
processus naturel de vieillissement qui dégrade la cellulose sur des milliers d'années peut étre
accéléré dans des fours adaptés en augmentant la température jusqu'au nombre maximal de CB en
quelques milliers d'heures [ 15, 16,17, 18 1.

Le CB a tout temps de vieillissement t et la valeur asymptotique normalisée obtenue pour des
temps de vieillissement trés longs sont donnés par [ 14 ]:

CBnor(t,Tr) =1-1w*0ui+ ( 1 —w+O0ui) xexp [aTOui(To,Tr) xkOui
(To) xt].CBnoul(t, T1)=1-1wDPx+(1-wDP#)xetxp[unTDP(Tou, TI)xkDP(Tou)xt].

)

Ici,w+ouiwDPx*est la perte fractionnaire maximale DP ;koui(To)kDP(Tou)est la vitesse de réaction
aTo=90+ 273,15 K, Tou=90+273,15 K,c'est-a-dire, a la température du fourTeoTouauquel le
processus de dégradation accélérée a été mesuré par d'autres auteurs [15,16,17,18] ;test le
temps de vieillissement. Le facteur de décalage d'Arrheniusaroui(To,Tr)unTDP(Tou,Tl)a I'expression
suivante [ 15]:

aToui(To,Tr) =ss [EMoi aussiRx (1To-1Tr) ],unTDP(Tou,Tl)=etxp[EDPunR*(1Tou-1TI)],

2

ou R est la constante des gaz (8,314 J/mol/K).T-Tlil s'agit de la température ambiante moyenne
estimée a laquelle le tissu en lin a été conservé au cours des siécles (c'est-a-dire la température
ambiante moyenne laique locale).

Le parameétre de vieilissement normalisé ( AP ) déterminé dans la section suivante peut étre
considéré comme une évaluation expérimentale obtenue par le WAXS du rapport entre CB a tout
temps de vieillissementtet la valeur asymptotique normalisée obtenue pour des temps de
vieillissement trés longs, comme exprimé par I'équation (1) [ 14 ].

3. Résultats

Francais Le diagramme WAXS 2D illustré a |la Figure 1 c a été intégré dans la plage angulaire
azimutale de 10 degrés autour de |'axe de diffraction de fibre équatorial hkO, comme dans [ 14 ], pour
les autres diagrammes WAXS 2D mesurés sur les échantillons de lin du Tableau 1. Ces profils
intégrés sont indiqués par des profils | dans ce qui suit. Dans la Figure 2 , nous avons ajouté le profil |
TS, obtenu en utilisant le diagramme WAXS illustré a |a Figure 1 ¢, aux profils | publiés dans la Figure
3 de [ 141, en redimensionnant l'intensité TS mesurée pour avoir la méme intégrale dans la plage q
1,5-4,0 nm -1, c'est-a-dire dans la région de la queue du faisceau incident. La redimensionnement de
tous les profils a la méme intensité intégrée dans la région de la queue du faisceau incident permet
d'éliminer les variations de lintensité diffusée dues aux éventuelles variations de lintensité du
faisceau incident.
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Figure 2. Profils WAXS intégrés (profils I) aprées intégration dans le secteur angulaire de 10 degrés,
autour de I'axe de diffraction fibre-équatorial hkO. A, D, Fll et LIl sont les mémes profils que ceux de la
figure 3 de [ 14 ]. Les profils | ont été redimensionnés pour avoir la méme intensité intégrée dans la
plage g 1,5-4,0 nm -*. Voir le texte principal pour plus de détails et |e tableau 1 pour les symboles.

Francais Le résultat obtenu pour le TS (courbe orange), comparé au profil | obtenu pour
I'échantillon A ( Eigure 2, courbe noire), FIl ( Eigure 2, courbe de lumiere verte), D ( Eigure 2,
courbe rouge) et LIl ( Eigure 2, courbe bleue), au moyen d'une inspection qualitative, indique que les
intensités des pics de diffraction du TS sont trés proches de celles du profil |1 de I'échantillon FlI,
prélevé sur un échantillon dont I'enregistrement historiqgue (HR) et la datation au * C sont de 55-74
apres J.-C. : I'échantillon FIl prélevé sur un tissu en lin trouvé dans les ruines archéologiques du siege
de Massada (Israél).

Pour étre quantitatif dans notre analyse, nous devons considérer que les mesures pour
I'échantillon TS ont été faites aprés plusieurs mois, apres remplacement du filament de l'anode et
réalignement de l'optique de focalisation. Ceci explique le nouveau profil du faisceau incident dans la
plage g 1,5-4,0 nm ', c'est-a-dire dans la région de la queue du faisceau incident utilisée pour
effectuer une mise a I'échelle d'intensité des profils | WAXS, comme décrit dans [ 14 ]. Pour évaluer le
changement du profil du faisceau incident dans la plage g 1,5-4,0 nm -', nous avons répété la
caractérisation WAXS pour I'échantillon A du tableau 1 . Cette procédure permet de placer le profil |
TS sur l'échelle d'intensité correcte par rapport aux mesures qui ont été obtenues pour d'autres
échantillons de lin [ 14]. Le résultat est présenté dans la Figure 3, qui montre les profils WAXS
intégrés (profils 1), extraits des motifs 2D pertinents, aprés intégration dans le secteur angulaire de 10
degrés, autour de l'axe de diffraction de fibre équatorial hkO. La courbe noire de I'échantillon A est le
méme profil déja présenté dans la Figure 3 dans [ 14 ].
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Figure 3. Profils WAXS intégrés (profils I) apres intégration dans le secteur angulaire de 10 degrés,
autour de l'axe de diffraction fibre équatorial hkO, en unités arbitraires. La courbe noire de I'échantillon
A est le méme profil que celui de la figure 3 dans [ 14 ]. La courbe bleue est le profil | mesuré sur le
méme échantillon A avec un nouveau faisceau incident, mis a I'échelle pour avoir la méme intensité
intégrée sous les pics de diffraction (110) et (1-10) dans le profil | mesuré dans [ 14 ].

La courbe bleue est le profil I, mesuré sur le méme échantillon A avec un nouveau faisceau
incident. Elle a été mise a I'échelle pour avoir la méme intensité intégrée sous les pics de diffraction
(110) et (1-10) dans le profil | mesuré dans [ 14 ]. Le profil | TS a été remis a I'échelle pour avoir la
méme intensité intégrée, dans la plage g 1,5-4,0 nm -*, du profil | bleu obtenu sur I'échantillon A avec
le nouveau faisceau incident.

Frangais Le facteur de vieillissement ( AF, tel que défini dans [ 14 ]), pour les profils TS et A |
de la figure 3 a été rapporté dans |e tableau 2, ainsi que les valeurs AF qui ont été publiées pour les
échantillons A, D, Fll et DI, rapportées dans le tableau 1 de [ 14 ]. Le tableau 2 résume certaines
guantités expérimentales obtenues par WAXS : lintensité diffusée, intégrée sous les pics de
diffraction (110) et (1-10), < | > 4¢p13 , dans le vecteur de diffusion g-range = 9,0-13,0 nm - ; l'intensité
maximale dans toute la gamme g, dominée par l'intensité du pic (200) (1w) ; lintensité de fond
minimale entre les pics de diffraction (1-10) et (200) (|~ ). Le symbole <...> représente la moyenne
des intensités diffusées dans la gamme q indiquée. < | > 913 représente l'intensité dans un secteur
angulaire de 10 degrés autour de l'axe hkO, moyennée dans la plage de diffusion q de 9 a 13 nm -,
désignée ci-aprés par | o . L'analyse des données expérimentales est décrite en détail dans [ 14 ].
Tableau 2. Données obtenues a partir de l'analyse des profils WAXS intégrés [ 14]. AD = Anno
Domini ; BC = Before Christ. OIB = Old Incident Beam ; NIB = New Incident Beam. Les valeurs q du
vecteur de diffusion sont données en nm -,

Le facteur de vieillissement AF obtenu pour I'échantillon TS confirme qu'il est comparable a celui
de I'échantillon FII, dont la datation HR correspond au siége de Massada (55-74 aprés J.-C.). La
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valeur AP , dérivée des valeurs mesurées par WAXS pour I'échantillon TS, obtenues comme dans
[14 ] et calculées a l'aide des valeurs AF minimales et maximales rapportées dans le tableau 1 de
[14], est

APTs=(10,0-7,56) /(11,6 -7,56)=0,60 + 0,02 UNPTS=(10.0-7.56)/(11.6-7.56)=0,60 + 0,02

®)

4. Datation aux rayons X de I'échantillon TS

L'AP peut étre considérée comme une évaluation expérimentale obtenue, par le WAXS, du
rapport entre CB a tout temps de vieillissement t et la valeur asymptotique normalisée obtenue pour
des temps de vieillissement trés longs [ 14 ], comme indiqué dans I'équation (1) :

AP = CBnor(t,Tr)UNP=CBnoul(t, Tl)

(4)

L'équation (4) permet d'évaluer le temps de vieillissement naturel t des fils du tissu. t peut étre

calculé directement a partir de : la valeur AP mesurée ; |' énergie d'activation DPEMoi aussiEDPun, et
la perte fractionnaire maximale DPw+ouiwDPx; la température moyenne estimée de la pieceTrTla
laquelle le tissu de lin a été conservé au cours des siecles. Dans [ 14 ], pour le lin, nous avons obtenu
:EMoi aussiEDPuUn=118,9 + 0,8 118,9 * 0,8kJ/mole;w+oui= 0,953 + 0,001 wDP=x=0,953 + 0,001.
PourTo= 273,15 + 90 K, Tou=273,15+90 K,la vitesse de réactionkouikDPde la dégradation DP du lin ,
généralement donnée en heures-', notée h-', est rapportée comme étantkoui
(273,15 +90) =0,0022 h-1kDP(273,15+90)=0,0022 h-1[ 16 ]. La vitesse de réaction de
dégradation du DP dépend également de I'numidité [ 19]. La valeur de0,0022 h-10,0022 h—-1a été
déterminée a une valeur d'humidité relative, H . = 50% [ 16 ]. Une variation de I'humidité relative dans
la gamme typique des valeurs annuelles moyennes enregistrées presque partout sur la surface
terrestre, allant de 50% a 80%, provoque des variations presque linéaires du taux de dégradation (voir
la figure 5 de [19]). Une augmentation de 10% de I'humidité relative, de 50% & 60%, provoque
unekouikDPaugmentation de 10 % [ 19 ]. Ainsi, les variations dekouikDPpeut étre considérée comme
presque linéairement proportionnelle aux variations des valeurs annuelles d'humidité relative, dans
toute la gamme qui nous intéresse, c'est-a-dire 50-80 %. Les valeurs moyennes d'humidité
relative H , des localités d'Egypte et d'Israél d'ou les échantillons utilisés dans [ 14 ] ont été conservés
pendant de nombreux siecles sont toutes d'environ 55 + 5 %. Ceci, a son tour, a provoqué unekoui
kDPaugmentation d'environ 5 % seulement, par rapport
a0,0022 h-10,0022 h-1a0,0023 h-10,0023 h-1, comme utilisé dans [ 14 ], puisque, dans les mesures
du vieillissement accéléré de la cellulose [ 16 ], I'humidité relative du four a été maintenue constante
aH,=50 %.

D'autres localités, par exemple en ltalie, a Turin, ou le TS a été conservé pendant de nombreux
siécles, sont caractérisées par des valeurs moyennes d'’humidité relative H ;. = 75 + 5%. Dans ce cas,
on devrait s'attendre & unekouikDPvaleur 1,5 fois la valeur mesurée & une humidité relative H . = 50 %,
soit unekouikDPd'environ 0,0033 + 0,0001 h -'. Cette augmentation est importante, mais elle joue un
réle moins important en ce qui concerne la température ambiante moyenne séculaireTrTlen affectant
le vieillissement naturel du linge, puisque la dépendance a la température est réalisée par un facteur
exponentiel, comme le montre I'équation (2), alors quekouikDPest un facteur multiplicatif. Pour fournir
une indication quantitative du role différent de I'humidité relative et de la température ambiante dans le
vieillissement naturel de la cellulose, a partir des équations (1) a (4), nous avons constaté que le
méme processus de vieillissement naturel pour la cellulose constituant le lin serait obtenu si l'on
augmentait I'humidité relative moyenne de 50 % a 75 % et, en méme temps, si I'on réduisait la
température ambiante moyenne séculaire d'environ 2,5 °C, par exemple de 22,5 °C a 20 °C. En effet,
pour obtenir le méme taux de vieillissement naturel aT1TI1l,kikDP1letT2TI2,k2kDP2a partir des
équations (1) et (2), il suffit de satisfaire la condition suivante

T2-T1=RT1T2EMoiaussix [ n [k1k2] ,TI2-TI1=RTIMTI2ZEDPunxIn[kDP1kDP2],

®)

ol la température est exprimée en Kelvin. L'exemple numérique précédent peut étre dérivé de
I'équation (5).

Ainsi, I'humidité relative est moins importante que la température ambiante pour affecter le
vieillissement naturel de la cellulose. Néanmoins, une humidité élevée favorise une nouvelle vie :
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moisissures, champignons, bactéries, insectes, etc., qui sont plus efficaces pour détruire la cellulose
par rapport au vieillissement naturel en raison de I'action de la température ambiante. Par conséquent,
les tissus de lin anciens ne sont généralement bien conservés que dans des climats semi-désertiques
ou désertiques, comme pour les échantillons de lin trouvés dans les tombes des momies analysées
dans [ 14 ]. Inversement, cette préservation des tissus dans d'autres parties du monde, ou I'humidité
relative peut étre beaucoup plus élevée que dans les climats semi-désertiques, n'est pas garantie. Les
reliques sont une exception, en raison de leur importance religieuse : elles sont également bien
conservées dans les régions géographiques caractérisées par des valeurs d'humidité relative élevées
; cependant, cela affecte Iégerement le taux de vieillissement naturel, et cette constatation doit étre
prise en compte par le biais de I'équation (5).

De plus, on pourrait soutenir que certains incendies documentés historiguement ont été subis
parle TS[ 12 ]. Ces événements accidentels pourraient avoir influencé le vieillissement de la cellulose
constituant ses fibres de lin. Pour vérifier cette éventualité, nous avons mesuré les cartes WAXS
d'échantillons de lin avant et aprés exposition a une température de 200 °C dans un four pendant une
demi-heure, sans aucun contrdle de I'humidité relative, qui est devenue trés basse pendant
I'exposition du tissu a ces températures, comme cela se produit dans les incendies accidentels réels.
Aprés ce traitement thermique, la carte WAXS des échantillons n'a pas été altérée, comme le
montrent les profils intégrés reportés dans la Figure 4, mais le jaunissement du lin était trés
prononcé, comme cela a également été observé dans les expériences discutées dans [ 20 ], ou une
étude détaillée du jaunissement du lin, en fonction a la fois de la température du four et du temps de
séjour dans le four, a été réalisée.

| I I 1 |

(200)

—— Linen heat at 200 °C for 1800 s
——— Linen no heat

1 b (110) F D)

Integtated WAXS Intensity (a. u.)

6 8 10 12 14 16 18
g (nm™)

Figure 4. Profils WAXS intégrés (profils I) aprés intégration dans le secteur angulaire de 10 degrés,
autour de l'axe de diffraction fibre-équatorial hkO. La courbe rouge est le profil | obtenu aprés
exposition d'un morceau de lin au four & une température de 200 °C pendant une demi-heure. La
courbe verte est le profil | avant le traitement thermique.

La raison pour laquelle un choc thermique a 200 °C n'affecte pas le niveau de vieillissement
naturel de la cellulose est liée au fait que, lors d'un incendie, I'humidité relative devient tres faible,
réduisant ainsi la vitesse de réactionkouikDPde la dégradation du DP du lin d'au moins un ordre de
grandeur. Le seul effet visible sur le lin est son jaunissement, causé par 'oxydation superficielle des
fibres. En effet, des tests expérimentaux détaillés ont démontré que quelques minutes a une
température de 200 °C pouvaient suffire a annuler I'image TS [ 20], en raison du niveau élevé de
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jaunissement du tissu. De plus, nos tests expérimentaux WAXS permettent d'exclure toute
contribution des chocs thermiques causés par des incendies historiquement documentés au
vieillissement naturel séculaire du tissu TS.

La figure 5 montre la prédiction de I'équation (4) concernant le vieillissement naturel de la
cellulose constituant le lin de I'échantillon TS. D'aprés I'histoire documentée, nous savons que, depuis
le XIVe siécle, cette cellulose a été conservée en France pendant environ deux siecles et a Turin
(Italie) pendant environ cing siécles [ 12 ]. La température ambiante moyenne séculaire de Turin est
de 12,5 £ 0,5 °C et I'numidité relative moyenne est de 75 + 5 % [ 21]. La température ambiante
moyenne séculaire européenne est encore plus basse que celle de Turin, autour de 8,5-9 °C [ 22].
Francais Méme en supposant sept siécles d'histoire, toujours a une température séculaire de 12,5 +
0,5 °C et une humidité relative moyenne de 75 + 5 %, a partir de I'équation (2), nous pouvons obtenir
que I' AP totale serait tres faible, égale a 0,027 (courbe noire de la Figure 5) de l'ordre de l'erreur
expérimentale A AP = 0,02 avec laquelle I' AP 1s a été déterminée. La datation ¢ C du TS suggere
gu'il a sept siecles [ 3 ]. Par conséquent, la datation 14 C du TS est totalement incompatible avec la
datation aux rayons X du TS (lignes pointillées vertes sur la Figure 5 ), car les documents historiques
concernant la présence de TS en France et a Turin (Italie) pendant un total de sept siécles,
conduiraient a une valeur finale maximale de AP < 0,027, qui est bien inférieure a la valeur mesurée
de AP s = 0,60 = 0,02. Sept siécles suffiraient pour que la valeur mesurée de AP +s = 0,60 + 0,02 soit
atteinte uniquement dans la région la plus chaude du monde. La courbe magenta est la prédiction
pour le Mali (Afrique), lI'une des régions les plus chaudes du monde. Par exemple, dans les années
1901-1930, elle était caractérisée par une température moyenne de 27,8 °C [ 23 ]. Les températures
ambiantes moyennes séculaires des sept derniers siecles devraient étre inférieures a cette valeur.
L'humidité relative au Mali n'est également que de 40-45 %. La courbe magenta de |a figure 5 a été
tracée pour la valeur annuelle la plus élevée, H, = 50 %, pour cette région, afin de permettre une
dégradation maximale du DP .
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Figure 5. Prédiction obtenue par I'équation (4) pour le vieillissement naturel de la cellulose constituant
I'échantillon de TS. Sept siecles a 12,5 °C, soit a la température moyenne séculaire de Turin (Italie),
fourniraient un AP final trés faible (courbe noire), de l'ordre de l'erreur expérimentale A AP . Sept
siecles est la datation =4 C du TS. Par conséquent, la datation = C du TS est incompatible avec le
vieillissement naturel de sa cellulose, tel qu'évalué par l'analyse aux rayons X (lignes pointillées
vertes), qui est AP s = 0,60 = 0,02. Pour assurer la compatibilité avec cette valeur expérimentale,
nous devons supposer une température séculaire moyenne de T .= 22,5 + 0,5 °C et une humidité
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relative moyenne de 55 + 5 %, ce qui conduit a un temps de vieillissement naturel total de 20,2 + 0,8
siecles. Pour T < 22,0 °C, le lin TS serait plus ancien (courbe bleue) que 20 siecles. Pour T > 23,0
°C, le lin TS serait moins ancien (courbe rouge). La courbe magenta est la prédiction pour le Mali
(Afrique), lI'une des régions les plus chaudes du monde [ 23 ].

Francais Par conséquent, pour obtenir une valeur AP de l'ordre de 0,60 + 0,02 (valeur mesurée),
il faut nécessairement supposer des siécles supplémentaires d'histoire pour le TS. En ajoutant aux
sept siécles d'histoire européenne du TS, des siecles supplémentaires d'histoire dans n'importe quel
endroit du monde caractérisé par une température séculaire moyenne de T.= 22,5 + 0,5 °C et une
humidité relative moyenne de 55 + 5 % conduiront a un temps de vieillissement naturel total de 20,2 +
0,8 siecles. Pour T, < 22,0 °C, le lin TS serait plus ancien (courbe bleue surla Figure 5) que 20
siécles. Pour T > 23,0 °C, le lin TS serait moins ancien que 20 siecles (courbe rouge sur la Figure
5).

Ainsi, une évaluation aux rayons X du vieillissement naturel de la cellulose composant le lin TS
implique que celui-ci aurait moins de 2000 ans seulement si, pendant quelques siécles, avant les sept
derniers siécles en Europe, il avait été conservé dans une région géographique du monde
caractérisée par une température séculaire moyenne supérieure a environ 23 °C. L'autre possibilité -
T.< 22 °C - serait compatible avec la tradition chrétienne, ce qui conduirait & un age TS de plus de
20 siécles.

Frangais En principe, I'hypothése selon laquelle le tissu TS aurait pu supporter pendant de
nombreux siécles une température ambiante moyenne séculaire supérieure a environ 23 °C et une
humidité relative moyenne de 55 + 5 % est possible, car il existe des tissus en lin, comme |'échantillon
NIl de [ 14 ], prélevé sur une momie d'Engedi (Israél), qui ont été conservés pendant de nombreux
siécles & une température moyenne séculaire d'environ 23,5 °C et des valeurs d'humidité relative de
55 + 5 %. Cependant, dans I'hypothése ou le TS aurait bien moins de 20 siéecles, il serait assez
curieux qu'il ait toujours été conservé dans des localitts du monde caractérisées par des
températures moyennes séculaires trés élevées. La température ambiante moyenne séculaire
européenne est d'environ 8,5-9 °C [ 22 ], bien inférieure a 23 °C. Cette simple considération semble
également exclure I'hypothéese selon laquelle le lin TS aurait bien moins de 20 siécles.

5. Conclusions

Iy a plus de 30 ans, on a avancé que la mesure de la dépolimérisation de la cellulose
constituant le lin du TS aurait pu offrir la possibilité de dater son tissu [ 24 ]. C'était I'objectif de ce
travail. En particulier, I'analyse WAXS présentée ici, pour le vieillissement naturel de la cellulose dans
le lin d'un échantillon du TS, nous permet de conclure qu'il est trés probable que le TS soit une relique
d'environ 20 siécles, méme si nous ne disposons de documentation historique européenne que pour
les sept derniers siécles. Etant donné que la datation =413 ] ne concorde pas avec nos résultats, ni
avec les datations obtenues par d'autres travaux (voir Tableau 1), une étude aux rayons X plus
précise et systématique de plus d'échantillons prélevés dans le tissu du TS serait obligatoire pour
confirmer les conclusions de notre étude. A cet égard, il est trés intéressant de noter que la datation
aux rayons X peut étre réalisée sur des échantillons de taille d'un demi-mm et, contrairement a la
datation au # C, le WAXS permet de prendre des mesures répétitives sur le méme échantillon.
Frangais Par conséquent, de nombreux laboratoires pourraient répéter la datation aux rayons X sur
les mémes échantillons, et la procédure serait également en aveugle, car les échantillons
submillimétriques ou millimétriques de tissu de lin sont indiscernables, par rapport aux échantillons de
taille centimétrique nécessaires pour la datation =14 C, ce qui a empéché un protocole de mesure en
aveugle d'étre réalisé dans I' étude au 4 C de 1988-1989 [ 3 ]. En effet, le tissage particulier du TS
était clairement identifiable, invalidant la réalisation d'une procédure danalyse en aveugle. En
conséquence, le biais dans les analyses au * C de 1988-1989 s'est produit, comme cela a été
démontré pour cette célebre relique [ 6 ].

Nos tests sur les effets d'un choc thermique sur le lin, obtenus en mesurant les diagrammes
WAXS avant et apres un traitement thermique au four d'une piéce de lin a une température de 200 °C
pendant 30 min, permettent d'exclure une augmentation du vieillissement naturel due a l'action des
incendies accidentels, qui ont sGrement caractérisé I'histoire du tissu TS [ 12 ]. En particulier, des tests
expérimentaux détaillés sur le jaunissement du lin ont démontré que quelques minutes a une
température de 200 °C pouvaient suffire & annuler I'image TS [ 20 ].

De plus, il est intéressant de souligner que notre analyse a montré que, pour que le tissu TS soit
vieux d'environ 20 siécles, il aurait d0 nécessairement étre conservé a une température séculaire
moyenne d'environ 22,5 + 0,5 °C et a une humidité relative moyenne de 55 + 5 % pendant 13 siécles
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précédant le XIVe siecle. De I'équation (5), il résulte que si I'humidité relative moyenne était de I'ordre
de 75 £ 5 %, pour obtenir la méme valeur du vieillissement naturel mesuré de 0,60 + 0,02 pour
I'échantillon TS, la température ambiante séculaire moyenne devrait étre d'environ 20,0 + 0,5 °C. Par
conséquent, a partir de notre caractérisation WAXS, il résulte que nous disposons d'une plage de
températures ambiantes moyennes séculaires autorisées de 20,0 a 22,5 °C, corrélée a une plage de
valeurs d'’humidité relative moyenne de 75 a 55 %, comme contraintes climatiques, pour que le TS soit
une relique vieille de 20 siecles. Ces contraintes physiques sur la température ambiante moyenne
séculaire et I'humidité relative moyenne, obtenues en mesurant le vieillissement naturel de la cellulose
de I'échantillon de TS, ici réalisé grace a la caractérisation WAXS, pourraient aider les historiens a
tester leurs hypothéses dans tous les lieux possibles du monde et a toutes les périodes historiques ou
le TS aurait pu étre conservé au cours des 13 siécles précédant son histoire documentée en Europe.

Francais Enfin, puisque la datation aux rayons X indique que le TS est plus ancien que ses sept
siecles d'histoire européenne, nous pouvons également affirmer qu'il est heureux que le TS ait été
transporté en Europe il y a sept siecles. En effet, notre analyse a montré que, du XIVe siecle a
aujourd'hui, le vieillissement naturel de la cellulose du linge du TS a été tres faible, en raison des
basses températures moyennes des piéces européennes séculaires, empéchant ainsi la disparition
compléte de l'image corporelle du TS, ce qui se serait produit a une température moyenne des piéces
séculaires européennes de 22,5 °C. En effet, I'équation (4) implique que, sous I'hnypothese que le TS a
20 siécles, aprés 20 siécles a une valeur moyenne de T, = 22,5 °C et une humidité relative de 55 %,
un vieillissement naturel d'environ 90 % se serait déja produit ; cette valeur est bien supérieure aux 60
% qui ont été déterminés expérimentalement pour I'échantillon du TS. Ainsi, par hasard, seule
I'histoire récente du TS en Europe a permis d’éviter que le lin TS ne jaunisse complétement et que
l'image du TS ne disparaisse completement, préservant ainsi une énigme tres difficile a résoudre pour
la science. De nouvelles analyses WAXS sur le vieillissement naturel de la cellulose du lin pourraient
permettre de déterminer 'age exact du TS, qui est une piece fondamentale de cette énigme.
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