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RESUMO

Este trabalho teve como objectivo identificar a proveniéncia de artefactos de chumbo e as
técnicas metallrgicas utilizadas em Epoca Romana. Foram investigadas as grandes redes hidraulicas
de Conimbriga, Augusta Emerita e Mirobriga, cidades da Lusitania, e ainda algumas canalizagdes de
Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago, sitios da Baetica. Para além destes, foram estudados
outros artefactos, nomeadamente projécteis de funda, de cronologia Tardo-Republicana, provenientes
do Alto dos Cacos e Monte dos Castelinhos, ambos situados na bacia do Tejo entre Olisipo e
Scallabis.

Efectuou-se a caracterizagdo elementar e a determinacdo das razdes isotdpicas de Pb em 135
amostras por espectrometria de massa (ICP-QMS). Os resultados indicam que 89 artefactos, na sua
maioria de Epoca Imperial, foram manufacturados com chumbo reciclado contendo solda de Sn. Por
outro lado, as variacGes dos teores em Ag, Cu e Ni, indiciam que o chumbo ndo reciclado seria obtido

por reducdo de litargirio ou galenas ndo argentiferas.

A assinatura isotopica do Pb dos artefactos apresentou semelhangas significativas com os
depdsitos mineiros da Peninsula Ibérica, nomeadamente minérios da Zona da Ossa Morena ou uma
mistura de chumbo desta zona com minérios da Faixa Piritosa Ibérica. Esta mistura sugere um chumbo
resultante da reducdo de litargirio, um subproduto da copelacéo da prata. No caso dos artefactos de
cronologia Tardo-Republicana observaram-se ainda semelhangas com minérios da Faixa Costeira da

Catalunha e Almeria.

A andlise de 24 amostras de unibes de canalizagdo por microespectrometria de fluorescéncia
de raios X, dispersiva de energias e por microespectrometria de raios X induzidos por particulas
carregadas, permitiu identificar a utilizacdo rara de (trés) soldas de Pb-Sn, sendo mais comum o uso de
chumbo, muitas vezes reciclado, com uma composi¢do elementar diferente da composicéo do corpo da

canalizagéo.

Palavras-chave: Chumbo Romano, Composicdo elementar, Razdes isotépicas de Pb, Proveniéncias,

Técnicas metaldrgicas, Periodo Tardo-Republicano, Epoca Imperial.
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ABSTRACT

This research aims to identify the lead provenance used in the Roman Time, as well as the
metallurgical techniques. In the Lusitania towns of Conimbriga, Augusta Emerita and Mirobriga were
realized a large sampling of their hydraulic systems, besides some pipes from Arucci/Turobriga,
Fuente Seca and Cortalago, located in Baetica. It was also studied artefacts, namely projectiles, dated
from Late Republican Period, found at Alto dos Cacos and Monte dos Castelinhos, located in the
Tagus basin between Olisipo and Scallabis.

Elemental analysis and Pb isotopic ratios determinations in 135 samples were performed by
inductively coupled plasma mass spectrometry (ICP-QMS). The results suggest 89 artefacts, being
most of them belonging to Imperial Period, were manufactured with recycled lead containing tin
solder. On the other hand, Ag, Cu and Ni contents indicate the lead not recycled obtained by litharge

reduction or smelting of non-argentiferous galena.

In the comparative study with Iberian Peninsula mineralogical deposits, significant correspondence
among the Pb isotopic signature of artefacts and those from Ossa Morena Zone were observed.
Moreover, a lead mixture of previous mines with one of the lberian Pyrite Belt, suggests a lead
obtained of the litharge reduction, a by-product of Ag cupellation. Besides, in the Late Republican

artefacts were also observed a correspondence with ores from Catalonian Coastal Ranges and Almeria.

A collection of 24 pipes unions was analysed by micro-Energy Dispersive X-ray Fluorescence
Spectrometry and three of them were studied by micro-Particle Induce X-Ray Emission. The results
allowed seeing that use of Pb-Sn solder (three) was scarce, being usual the application of ordinary

lead, mostly recycled, with different elemental composition of the remaining pipe.

Keywords: Roman lead, Elemental composition, Pb isotopic ratios, Provenance, Metallurgical

techniques, Late Republican Period, Imperial Period
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INTRODUCAO

INTRODUCAO

A Arqueometria é uma area cientifica interdisciplinar que aplica métodos da Fisica e da
Quimica a problemas arqueoldgicos. Abrange trés grandes areas: a de prospecgdo geofisica, aplicando
diversas técnicas (resistividade eléctrica, magnetometria de protdes, radar de penetragdo no solo, entre
outros); a de datagdo absoluta (radiocarbono, termoluminescéncia, luminescéncia dptica estimulada,
U/Th, etc); e a de analise quimica e microestrutural de materiais arqueolégicos [CABRAL, 1981].

A aplicacdo de métodos cientificos (nos quais se incluem a caracterizagdo quimica e
microestrutural) ao estudo da metalurgia antiga, nomeadamente de materiais metalicos e vestigios de
processos de producdo metallrgica utilizados pelo Homem, dsignadamente na Pré-histéria e na
Antiguidade Classica, denomina-se Arqueometalurgia. De entre os seus objectivos principais, destaca-
se 0 conhecimento da proveniéncia dos metais, bem como da tecnologia de producdo utilizada,
permitindo ainda interpretar a evolucdo tecnoldgica, que ocorreu ao longo do tempo e levada a cabo
pelas sociedades antigas [RHEREN & PERNICKA, 2008].

O chumbo, um metal inestético caracterizado pela sua macieza, maleabilidade, falta de brilho
e resisténcia a corrosdo, € dos metais pesados nao-ferrosos mais abundantes, sendo a galena (PbS) a
principal fonte deste metal explorada pelo Homem na Antiguidade. Devido a sua elevada resisténcia a
corrosao e ductibilidade, foi amplamente utilizado em sistemas de canaliza¢do de &gua, construcdo de
edificios, construgdo nautica e numa grande variedade de utensilios domésticos, bem como em placas
inscritas (tabellae defixionum), urnas e sarcofagos, tanto em Epoca Grega, como em Epoca Romana. A

sua densidade e maleabilidade permitiram, ainda, a sua utilizagdo como pesos, em redes e linhas de
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pesca e, também, muito amplamente difundido, sob a forma de projécteis de funda [CANO, 2003]. O
seu baixo ponto de fusdo (327,5 °C), que pode ser diminuido pela adi¢do de estanho, assegurou o seu
uso muito vulgar como componente de soldas. A producdo mundial de chumbo estima-se acima de 39
milhdes de toneladas, desde o inicio da Epoca Romana até a queda do Império. A sua utilizagio
atingiu um nivel tdo elevado durante esse tempo, que o chumbo é, muitas vezes, considerado como o
"metal romano™ [NRIAGU, 1983]. Diversos autores tém postulado o declinio da Civilizagdo Romana
como uma consequéncia de um envenenamento endémico por chumbo, através do consumo de
alimentos solidos, vinho, azeite e 4gua, 0s quais eram armazenados ou transportados em vasilhas feitas
com este metal. Os efeitos do chumbo seriam ainda agravados com a poluicdo do ar resultante da
exploracdo das minas de chumbo, bem como de contaminagfes de aguas, dada a grande utilizagdo de
canalizagbes de chumbo nos sistemas hidraulicos, como mencionado por Vitravio e na Naturalis
Historia de Plinio, o Velho. Contudo, outros autores referem que o impacto da polui¢éo pelo chumbo,
nessa época, seria pouco significativo no Ocidente, pelo facto de se encontrar limitada
geograficamente as zonas de exploragdo [CANO ORTIZ & ACERO PEREZ, 2004; RETIEF & CILLIERS,
2006].

O minério de chumbo mais comum é a galena, como ja referido. Contudo, a cerusite (PbCO3),
assim como outros minerais formados por 6xidos de chumbo, constituem outras possiveis fontes deste
elemento. A galena pode ser facilmente separada da ganga (minerais sem interesse econémico) devido
a sua elevada densidade e natureza compacta. A extracgdo do chumbo a partir da galena é muito
simples, ndo sendo essencial um conhecimento profundo sobre o processo metalurgico. A reducdo da
galena pode ser realizada directamente, a uma temperatura superior a 327 °C, ndo necessitando de uma
calcinagdo prévia para remocdo do enxofre, obtendo-se chumbo metalico mesmo numa atmosfera

moderadamente oxidante, de acordo com as seguintes reac¢Bes quimicas:

2PbS + 30, — 2Pb0 + 250, 1

O o6xido de chumbo (PbO) formado reage, por seu lado, com o restante minério de galena, obtendo-se

chumbo metélico:

2PbO + PbS — 3Pb + S0, 1

Trata-se, por conseguinte, de uma reaccdo de dupla decomposi¢do, que ocorre num Unico
passo, em que o sulfureto e o 6xido sdo decompostos, levando a formagdo de chumbo metélico com
libertagdo de dioxido de enxofre [TYLECOTE, 1962; CRADDOCK, 1995].

Apesar da simplicidade do processo de reducdo deste minério, regista-se a auséncia da sua
utilizacdo durante a Pré-histéria na Peninsula Ibérica. Contudo, um estudo recente apresentou o

achado de um anel de chumbo numa sepultura no Bronze do Sudoeste da Peninsula Ibérica, datada do

2
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segundo milénio a.C., na transicdo do 1.° para o 2.° quartel, indiciando trocas de comércio com o
Mediterraneo, onde a sua producdo j& era levada a cabo nessa altura [VALERIO et al., 2016]. A
producdo de chumbo na Peninsula Ibérica iniciou-se na Idade do Ferro (Periodo Orientalizante),
devido a presengca dos Fenicios nesta regido na primeira metade do primeiro milénio a.C.,
principalmente associado a metalurgia extractiva da prata. Os Fenicios introduziram a copelagdo da
prata, a qual se tornou, entdo, o processo metallrgico comum para a obtencgdo, quer da prata, quer do
chumbo [HUNT-ORTIZ, 2003]. Neste periodo, o0 uso do chumbo torna-se também vulgar na
manufactura de bronzes, com a formacdo de ligas ternérias de Cu-Sn-Pb, de que sdo exemplo
artefactos de bronze encontrados em Morro de Mezquitilla, Malaga [GIUMLIA-MAIR, 1992], Cancho
Roano e El Palomar, Badajoz [MONTERO-RUIz et al., 2003; ROVIRA et al., 2005], Talavera la Vigja,
Céaceres [MONTERO-RUIZ & ROVIRA LLORENS, 2006], Quinta do Almaraz [VALERIO et al., 2012] e
Fraga dos Corvos [GOMES et al., 2013]. Em virtude da producdo de chumbo estar estreitamente
associada a exploragdo da prata sabe-se que, na Antiguidade Classica, a Grécia era um importante
produtor de chumbo e de prata, nomeadamente através das minas de Tasos e Siphnos, durante o séc.
VIl a.C., e de Laurion, no séc. VI a.C., depdsitos estes ricos em minérios de galena argentifera [GALE
& STOS-GALE, 1981; PERNICKA et al., 1981]. Os Fenicios terdo, na Peninsula Ibérica, incrementado a
exploragdo das minas da regido de Rio Tinto, muito rica em complexos polimetélicos contendo prata
(jarosites argentiferas), havendo a necessidade da importacdo de chumbo para a extrac¢do deste metal
nobre [CRADDOCK, 1995]. Por seu lado, os Cartagineses tiveram necessidade de aumentar a produgéo
da prata para financiarem a guerra com os Romanos, o que levou a exploracdo das minas de galena da
regido de Carthago Noua (actual Cartagena) [ALLAN, 1965]. Dos escritores classicos, Estrabdo na sua
obra Geografia, descreve as minas e a extraccao metallrgica da prata e do chumbo realizada nas minas
da actual Cartagena, enquanto Plinio menciona a importancia do chumbo para a extrac¢do da prata no
seu livro Naturalis Historia. Embora utilizado desde ha muito, foi durante a Epoca Romana que 0
chumbo se tornou de elevada importancia econdmica, sendo utilizado com inimeras finalidades,
designadamente em armamento militar, urnas e sarcéfagos, na unido de elementos arquitectonicos ou
de estatudria, em pequenos artefactos como pesos e em joalharia e, principalmente, na construcéo de

sistemas hidraulicos com canalizag¢fes de chumbo, em grandiosas obras publicas.

Até a actualidade, poucos estudos tém sido efectuados com base na caracterizagdo quimica das
canalizagcfes de chumbo romano. Esta escassez pode estar associada ao facto de essas canalizagdes,
nas intervengdes arqueoldgicas mais antigas, ndo parecerem ter o mesmo valor arqueolégico dos
artefactos metélicos de ouro, prata ou cobre e, consequentemente, serem deficientemente registadas e
empilhadas nas reservas dos museus, perdendo-se, muitas vezes, o rasto do seu contexto arqueologico.
Contudo, alguns estudos foram feitos, sendo de referir um efectuado, com base nas razfes isotdpicas
do Pb, para o sistema de abastecimento de dgua da antiga cidade romana de Pompeii (Italia), tendo-se

concluido que os canos foram manufacturados a partir de chumbo reciclado, proveniente de
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canalizagOes antigas e objectos de chumbo [BoONI et al., 2000]. Noutro trabalho envolvendo a
determinagdo de elementos vestigiais, em canalizagBGes provenientes de outros sitios arqueoldgicos da
Europa, incluindo Portugal, evidenciou-se uma mistura de sucata de chumbo contendo solda de
estanho [WITTENBACH & SCHUBIGER, 1973]. Em Portugal, na década de 60, foram publicados os
primeiros trabalhos sobre a caracteriza¢do quimica de canalizagBes de chumbo utilizadas em territério
nacional durante a Epoca Romana. Num dos trabalhos foram determinadas as razdes isotopicas de Pb
em quatro amostras da rede hidraulica de Conimbriga, verificando-se que o chumbo utilizado na
manufactura das canalizagBes eram de origem diferente dos minérios também analisados, minérios
estes provenientes das minas de Malhada, Bracal e Coval da M0. [LARANJEIRA & FRONTEIRA E
SILVA, 1968]. Em estudo anterior, concluiu-se que a composicao elementar do chumbo utilizado numa
canalizacdo de Conimbriga continha elevados teores de Cu e Sn, mas baixo de Bi, verificando-se o

inverso num tubo proveniente das Caldas de Monchique [HERCULANO DE CARVALHO, 1964].

O estudo das técnicas metalGrgicas utilizadas em Epoca Romana, bem como a proveniéncia
dos artefactos de chumbo, podera e deverd contribuir para o conhecimento do patriménio cultural
legado por esta civilizagdo, em territorio portugués. Um trabalho deste tipo devera desenvolver-se no
ambito da inter e multidisciplinaridade, em que o recurso & Arqueometria desempenha um papel
crucial, permitindo acrescentar nova informacao ao conhecimento dos artefactos de chumbo, néo sé no
que respeita a sua tipologia, cronologia e contexto arqueoldgico, mas criando, também, uma
perspectiva histérica. Neste ambito, na dissertacdo apresentada realizou-se a caracterizagdo quimica
elementar e determinou-se a composicdo isotopica do Pb de diferentes artefactos de chumbo, de
cronologia Tardo-Republicana e Imperial, recorrendo a técnica de ICP-QMS (Espectrometria de
massa, com filtro de massas do tipo quadrupolo, com ionizacdo por plasma). Para além disso, foi
também realizada a caracterizacdo quimica elementar de juncBes (uniBes longitudinais das
canalizacOes e entre duas canalizagGes), através das técnicas de Micro-EDXRF (Microespectrometria
de fluorescéncia de raios X dispersiva de energias) e Micro-PIXE (Microespectrometria de raios X
induzidos por particulas carregadas). Através da avaliacdo das variagdes da composi¢do quimica e
isotopica destes objectos arqueoldgicos apresentam-se inferéncias no que respeita aos processos
metalUrgicos usados na sua manufactura, & origem das matérias-primas, bem como sobre rotas

comerciais e interacgdes culturais ocorridas durante a romanizacéo da Peninsula Ibérica.

Nos capitulos que se seguem serd abordada, com algum detalhe, a romanizac¢éo da Peninsula
Ibérica, tendo em atencdo os distritos mineiros explorados pelos romanos, bem como a metalurgia
mais utilizada para a obtencdo do chumbo. Os projécteis de funda (glandes plumbeae) e as
canalizac6es (fistulae plumbeae aquariae) foram os dois conjuntos principais de artefactos de chumbo
objecto de investigacdo. Os projécteis de chumbo foram uma arma militar de arremesso de longo

alcance, bastante difundidos por civilizacbes antecedentes aos romanos. Plinio refere que as glandes
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plumbeae foram inventadas pelos fenicios [Nat. Hist. VII 57] e com base no testemunho de muitos
escritores gregos, nomeadamente Estrabdo, estas armas de arremesso ja seriam utilizadas na Grécia e
no Oriente, sendo retratadas em obras de arte atraves das figuras dos fundibularios. Sabe-se que 0s
etruscos lhes deram muito uso, o que permitiu elaborar algumas consideracbes acerca da
multiplicidade de formas e fungdes. No entanto, a distin¢do entre os projécteis de chumbo de origem
etrusca e romana baseia-se nas dimensdes, considerando-se que 0s exemplares mais antigos de Italia,
provavelmente de origem grega, se caracterizavam, em geral, pelas suas reduzidas dimensdes. Na
Peninsula Ibérica ndo se coloca em causa a sua origem romana, mas surge a hipétese de que alguns
exemplares podem ser de producdo local, devido as inscricBes que alguns apresentam [GUERRA,
1987]. Por outro lado, aqueles mesmos autores cléssicos fazem referéncia a uma ocupagdo militar
romana no baixo Tejo, no inicio da sua presenca em paragens ocidentais da Peninsula Ibérica e nas
campanhas de conquista em direc¢do ao norte, no Periodo Republicano [FABIAO, 2014]. Quanto as
canalizagbes de chumbo dos sistemas hidraulicos edificadas para abastecimento de agua em edificios
publicos e privados devera notar-se que transformaram, por completo, a arquitectura urbanistica das
cidades romanas durante a Epoca Imperial.

A importancia da analise quimica, no que se refere a contribuicdo das razdes dos is6topos do
Pb e dos teores em elementos menores e vestigiais na caracterizacdo das fontes de matérias-primas e
estudo de proveniéncias, ira ser também discutida num capitulo especifico. A seguir, far-se-4 uma
breve abordagem histérica e contextual dos sitios arqueolégicos que forneceram os artefactos
estudados da Epoca Romana: Conimbriga, Augusta Emerita, Mirobriga, Arucci/Turobriga, Fuente
Seca, Cortalago, Alto dos Cacos e Monte dos Castelinhos. Segue-se um capitulo com as metodologias
analiticas empregues. Por fim, um capitulo dedicado a discussdo dos resultados, no qual se insere a

caracterizacdo quimica das canalizacdes e dos artefactos de chumbo romano de diferente cronologia.
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1. AROMANIZACAO E O CHUMBO NA PENINSULA IBERICA

1.1 A Romanizacdo da Peninsula Ibérica

A conquista romana tinha entre os seus objectivos a exploragdo de depdsitos minerais devido
as crescentes necessidades de Roma, uma vez que a Peninsula Italica apesar de rica em alguns
minérios, ndo conseguia um abastecimento suficiente de todos os metais imprescindiveis ao seu
desenvolvimento, nomeadamente no que respeitava a cunhagem de moeda, materiais de construgéo,
armas, bem como a producéo de objectos de luxo [EDMONDSON, 1989; DOMERGUE & RICO, in press].

A chegada dos romanos a Peninsula Ibérica deu-se com o inicio da segunda Guerra Punica, em
218 a.C., e terminou numa primeira fase com a derrota dos cartagineses, em 206 a.C., data a partir da
qual se sucedeu paulatinamente a conquista e a romanizacdo da Hispania [RODA DE LLANZA, 2009].
Escritores classicos, como Estrabdo e Polibio, mencionam o interesse pela Turdetania (antiga regido
do sul da Peninsula Ibérica) e terras vizinhas, visto ser a regido metalifera mais abundante de todo o
Mundo Antigo. Segundo Diodoro Siculo, esta regido mineira foi inicialmente explorada pelas
comunidades indigenas, em seguida pelos cartagineses, sendo também a primeira a ser explorada pelos
romanos em larga escala, que continuaram com os sistemas de exploracdo deixados pelos cartagineses
[BLAZQUEZ MARTINEZ, 1989]. De modo a controlar um territdrio tdo extenso, fértil e abundante em
recursos minerais, a Republica, em 197 a.C., dividiu a Costa Mediterranea da Peninsula e o vale de
Guadalquivir em duas provincias: a Hispania Citerior (regido da Catalunha e a zona Este de
Cartagena) e a Hispania Ulterior (parte da actual Andaluzia), respectivamente. Posteriormente,

Carthago Noua (Figura 1.1) torna-se numa regido economicamente importante, gragas a sua riqueza
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em minérios de prata e de chumbo [RODA DE LLANZA, 2009]. No inicio, a explora¢do dos minérios
estava a cargo dos governadores das provincias e, mais tarde, passou a ser dirigida pelas societas
publicanorum, através do aluguer dos direitos de exploracdo dos minérios pelo governo e povo
romanos a particulares, sendo contudo, ainda, incompreensivel qual a natureza de exploracdo das

minas por estas societas [BLAZQUEZ MARTINEZ, 1989; DOMERGUE, 1990; ARBOLEDAS, 2008].
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Figura 1.1. Localizacdo geografica e geoldgica das grandes regiGes mineiras: Carthago Noua (actual
Cartagena), Serra Morena, Faixa Piritosa Ibérica e Faixa Costeira da Catalunha. ZSP — Zona Sul Portuguesa,
ZOM — Zona de Ossa Morena, ZCl — Zona Centro Ibérica, ZAL — Zona Astarico-Ocidental Leonesa, ZC — Zona
da Cantabria [Adaptado de GAuss, 2015].

Com a expedicdo de Décimo Janio Bruto (138 — 136 a.C.) e com o final da guerra entre os
lusitanos e as legibes romanas, Roma comeca a dominar um territério mais amplo que se estendia da
Hispania Ulterior até Olisipo. No entanto, s6 no tempo de Sertorio e, sobretudo, de César é que se deu
a ocupacdo militar efectiva do territério entre 0 Rio Tejo e 0 Rio Douro [ALARCAO 1988a; RODA DE
LLANZA, 2009].

Durante a Guerra Sertoriana, a producdo das minas de prata, chumbo e, também, de cobre foi
iniciada nas minas da Serra Morena (Figura 1.1), sofrendo uma interrupcdo durante a Guerra Civil

entre César e Pompeu [BLAZQUEZ MARTINEZ, 1989]. Os minérios de prata e de chumbo da regido
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mineira de Cartagena-Mazarrén asseguravam a principal fonte de aprovisionamento para a maior parte
do territorio sob dominio romano, durante os séculos Il e | a.C. [DOMERGUE, 1990; RODA, 2005],
como é referido em diversos estudos de proveniéncia dos lingotes de chumbo descobertos em navios
naufragados da Epoca Republicana [TRINCHERINI et al., 2001, 2009; BROWN, 2011; DOMERGUE et
al., 2012; DOMERGUE & RICO, in press].

Apos décadas de conflito e de instabilidade, foi sob o dominio de Augusto, em 27 a.C., que se
procede a uma profunda reforma politica e administrativa dos territérios que se encontravam sob o
poder de Roma. A Hispania foi dividida em trés provincias: a Citerior passou a designar-se por
Tarraconensis com a capital em Tarraco; e a Ulterior foi dividida em duas, a Baetica que abrangia a
maior parte da regido da actual Andaluzia, com a capital em Corduba; e a Lusitania que engloba um
vasto territorio, desde a fronteira com a Baetica até ao Rio Douro, com a capital em Augusta Emerita
(Figura 1.1) [ALARCAO, 1988a; DELGADO DOMINGUEZ, 2006]. Durante o governo de Augusto
intensificam-se as exploracBes dos minérios na Peninsula Ibérica [DOMERGUE, 1990] e ocorrem as
alteracdes do sistema de administracdo das minas. Estas passam a ser directamente controladas pelo
exército, o que indica o estatuto publico das minas, ficando responsavel pelo planeamento da
exploracdo de minérios bem como da produgdo metallrgica, pelo assegurar do abastecimento e
controlo das vias de comunicacdo [DELGADO DOMINGUEZ, 2006]. Contudo, algumas regifes do Norte
da Peninsula Ibérica (Asturias e Cantdbria), ricas em recursos minerais, principalmente auriferos,
ainda nao tinham sido conquistadas. De modo a manter o controlo das provincias Augusto delegou o
poder no seu genro Agripa que, segundo a epigrafia de Cartagena, chegou a ser o proprietario das
minas dessa regido [RODA DE LLANzA, 2009]. Com o controlo das minas, Agripa mantinha o
abastecimento do chumbo e prata e, por outro lado, consolidava o seu poder politico e econdmico na
Hispania [RODA, 2005], como confirmado através da existéncia de lingotes de chumbo, descobertos
em Comacchio, Italia, com epigrafe de Agripa provenientes de Carthago Noua [DOMERGUE et al.,
2012].

Com a diminuicdo da producgdo da prata e do chumbo das minas de Cartagena no principio do
Império, a producdo destes metais é desenvolvida através da exploracdo das minas da Serra Morena,
em particular nas regides mineiras de Linares-La Carolina, estendendo-se as restantes do Vale de
Alcudia, Fuente Obejuna e Los Pedroches [BLAZQUEZ MARTINEZ, 1989; DOMERGUE, 1990; RODA,
2005], o que € evidenciado pelos achados de lingotes de chumbo provenientes da Serra Morena e
recolhidos no Mediterrdneo Ocidental em varios naufragios ocorridos [DOMERGUE, 1990; NICOLA &
RoDA, 2007; BROWN, 2011].

Ainda durante a Guerra Sertoriana, houve uma tentativa de exploracdo das minas de Rio Tinto
(Figura 1.1) para a producdo da prata. Contudo, foi s6 com o sistema de administracdo das minas
implementado por Augusto, que a exploracdo dos minérios comecou ali efectivamente. A exploragédo
dos minérios argentiferos e a producédo de prata, cobre e, possivelmente, também de ouro nesta regido

extremamente abundante em minerais, como é a Faixa Piritosa Ibérica, sofreu um enorme
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desenvolvimento da actividade metalurgica a partir dessa época [EDMONDSON, 1989; DELGADO
DoMINGUEZ, 2006]. Enquanto a fiscalizagdo e o controlo das regides mineiras continuaram sob a
accdo do Imperador no Reinado de Tibério (14 — 37), no Reinado de Claudio (41 — 54) introduziu-se a
administracdo das minas pelos civis (procuratores metallorum), documentadas em Epoca Flaviana
[DOMERGUE, 1990; REDENTOR, 2010]. Durante a Epoca de Claudio comeca uma intensa exploragio
mineira e metallrgica que se vai mantendo até a primeira metade do século 1l, atingido o auge da
producdo nos Reinados de Trajano (97 — 117) e Adriano (117 — 138) [DELGADO DOMINGUEZ, 2006].

Durante os primeiros séculos do Império Romano, a Peninsula Ibérica continuou como grande
abastecedora de chumbo metalico no mundo romano, uma vez que usufruia de uma rota bem definida,
por via maritima, para que este metal chegasse ao porto de Ostia, passando junto a costa ocidental da
Sardenha e atravessando o Estreito de Bonifacio [RODA, 2005].

A partir da segunda metade do século Il sucede o colapso da produgdo de metais nas minas de
Rio Tinto, eventualmente uma consequéncia da exploragdo exaustiva dos recursos de mineralizacéo
existentes, sendo totalmente abandonadas durante o século I1l. Neste periodo, os Romanos dirigem 0s
seus interesses para a exploragdo dos minérios na Britannia (regido centro e sul da actual Gra-

Bretanha) e Dacia (actual Roménia) [EDMONDSON, 1989; DELGADO DOMINGUEZ, 2006].

1.2 Exploragéo e producio do chumbo em Epoca Romana

A Romanizagdo da Peninsula Ibérica incluiu, também, a aquisi¢cdo dos territdrios de grande
tradicdo mineira, entrando em contacto com uma mé&o-de-obra indigena conhecedora e experiente na
exploragéo de minérios. A mineragdo romana acompanhada do conhecimento topogréfico, hidraulico e
geologico, possibilitou a realizagdo de trabalhos de grande capacidade desconhecidos para a época e
ao mesmo tempo, uma exploracdo racional e sistematizada dos jazigos minerais, alcangando niveis de
producdo somente superados durante a Revolugdo Industrial [SILVA & FELIX, 2008; ARBOLEDAS
MARTINEZ et al., 2014].

Os fildes que ocorressem a superficie eram explorados por meio de valas a céu aberto (as
cortas), como sdo exemplos algumas minas da Faixa Piritosa Ibérica e de Cartagena-Mazarron e, no
caso de serem mais profundos, as minas eram exploradas através de um sistema de pocos e galerias,
como em Linares-La Carolina, onde se encontram evidenciados os métodos utilizados para a sua
exploragdo. Os pocos verticais eram escavados até atingirem os fildes e, uma vez alcancados, abriam-
se as galerias que seguiam a direccdo desses fildes de mineral [ALARCAO, 2004; ARBOLEDAS
MARTINEZ et al., 2014].
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O chumbo metalico, como j& foi referido, estd estreitamente associado ao processo
metallrgico de extraccdo da prata — a copelagdo [FORBES, 1971] — onde foi utilizado em larga escala,
tornando-se assim de elevada importancia econémica durante a Epoca Romana [CRADDOCK, 1995].

A principal fonte para a producdo da prata era a galena argentifera. A reducdo do minério,
independentemente do tipo de minério argentifero utilizado, consistia em trés fases, como descrito por
HEALY [1978]. A primeira fase envolvia a trituracdo, lavagem e secagem do minério, seguida de uma
segunda fase de calcinacdo, para remoc¢do dos sulfuretos e obtencdo de 6xidos, e finalizava com a
reducdo do minério. Esta Gltima etapa do processo é caracterizada pela presenca de chumbo, que actua
como um colector da prata, e que, no caso das jarosites argentiferas, tipo de minério caracteristico das
minas de Rio Tinto, teria de ser adicionado em excesso. Esta situa¢do é evidenciada pela descoberta de
cinco lingotes de chumbo, dois deles com a inscri¢do “Carthago” e, cujas razbes isotdpicas do Pb
indicam ser provenientes de minérios de Cartagena [DOMERGUE, 1990; ANGUILANO et al., 2010;
ROTHENHOEFER et al., 2016]. A separacao da liga chumbo-prata dos restantes constituintes do minério
ocorre a medida que alguns elementos sdo volatilizados, em particular o arsénio, ou incorporados na
escoria, como o ferro, manganés, silicio, calcio e aluminio. A fase seguinte consiste na separacdo da
prata do chumbo por copelacdo, em que o régulo de chumbo-prata é liquefeito num cadinho,
insuflando ar a uma temperatura de 1100 °C, ocorrendo a seguinte reac¢do quimica:

A=1100°C
Pb—Ag + Pb+0, — 2Pb0 + Ag

O chumbo sofre uma oxidacdo preferencial, cujo subproduto resultante ¢ mondéxido de
chumbo ou litargirio (PbO), com diversas impurezas de cobre (Cu), estanho (Sn), antimoénio (Sbh),
arsénio (As) e bismuto (Bi) [HEALY, 1978; GALE & STOS-GALE, 1981; STOS-GALE & GALE, 1982]. A
prata, acompanhada de alguns vestigios de Au, Bi e Cu, ndo é oxidada e quando o litargirio é
removido, através de processos mecanicos ou absorvido nas paredes do cadinho, encontra-se sob a
forma globular a sobrenadar o banho de chumbo fundido, mencionado por Plinio (Nat. Hist. XXXIII

>

95) “argentum autem innatat superne, ut oleum aquis.” — como 6leo na 4gua [CRADDOCK, 1995].
A Ultima fase consiste na reducdo do litargirio para a obtengdo do chumbo metélico, um

simples processo que ocorre na presenca de carvdo, da seguinte forma:
2PbO +C —— 2Pb +CO, 1
A crescente exploracdo da prata resultou, assim, na producdo de grandes quantidades de
chumbo que foi objecto de aplica¢es muito diversificadas, desde unido de elementos de estatuaria ou

arquitectonicos, a manufactura de urnas, sarcofagos, pequenos artefactos como pesos, artigos de

joalharia e mesmo para fins militares, como os projécteis para funda, além de, e principalmente, em
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canalizacbes para drenagem e abastecimento de agua a edificios publicos e privados das cidades e
villae. Em consequéncia, a determinacdo das fontes das matérias-primas utilizadas na producéo deste
metal reveste-se da maior importancia, permitindo identificar rotas comerciais utilizadas no mundo

romano (CRADDOCK, 1995).

1.3 Aplicacdes do chumbo em Epoca Romana

O chumbo durante a Epoca Romana surge em inimeros contextos do quotidiano, como
referido anteriormente, encontrando-se sob diversas formas tanto em meio militar, como em meio
doméstico, industrial e comercial, funerario e, mesmo, medicinal. Em meio militar destaca-se o vasto e
difundido uso dos projécteis para funda (glandes plumbeae), os quais tém sido encontrados na
Peninsula Ibérica em contextos cronoldgicos do final da Republica, em particular os associados as
Guerras Sertorianas e Civis. Em virtude da elevada presenca destes achados arqueoldgicos, tudo indica
que os projécteis eram tdo faceis de fabricar que podiam ser manufacturados pouco antes do conflito
ou, eventualmente, mesmo enquanto as legides romanas combatiam. Para além disto, a Peninsula
Ibérica tinha as condic¢des favoraveis a producdo deste tipo de municgdo, dada a riqueza metalifera da
Hispania e a grande facilidade em moldar este metal, ndo havendo a necessidade de os recuperar
durante os conflitos ou, mesmo, quando os acampamentos eram abandonados [GUERRA & PIMENTA,
2013].

No entanto, foi em meio urbano e doméstico que teve a maior aplicacdo, em particular, na
engenharia hidraulica, nomeadamente na condugdo e distribuicdo de um bem imprescindivel para a
sobrevivéncia do Homem como a agua através das canaliza¢cBes de chumbo (fistulae plumbeae
aquariae) [ACERO PEREZ & CANO ORTiz, 2007]. As canaliza¢Ges que distribuiam a 4gua pelas cidades
podiam ser em chumbo, madeira, cerdmica ou pedra, contudo sé o chumbo permitia o transporte de
agua sob presséo, justificando a sua rapida expansdo pelas urbes do império. As redes de canalizagdes
em chumbo estavam soterradas no subsolo das cidades, mas também podiam estar instaladas nas
paredes e passeios, sendo por exemplo visiveis em Pompeia [REIS, 2014] e Conimbriga. O transporte e
distribuicdo de agua no interior dos centros urbanos transformaram-se numa das mais maravilhosas
demostracBes do dominio técnico romano [REIS, 2013]

Como referido previamente, as vantagens do uso do chumbo metalico reside na sua
maleabilidade e baixa temperatura de fusdo, permitindo adaptar-se a diferentes formas, o que permite
modificacdes repentinas no tracado da canalizacdo, suportar elevadas pressdes e resisténcia a corrosao,
acrescido do baixo preco da matéria-prima [CANO ORTiz & ACERO PEREZ, 2004; RODA DE LLANZA,
2007; REls, 2014]. No caso de fissuras, a reparacdo era simples uma vez que poderiam ser facilmente
soldadas. A manufactura das fistulae aquariae estava a cargo do plumbarius, bem como a sua

colocacgdo, reparacdo e manutencdo. As canalizacBes eram feitas a partir do chumbo fundido e
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posteriormente vazado em "moldes" de formato rectangular. Ap6s o arrefecimento, a folha de chumbo
seria enrolada a volta de uma barra cilindrica por martelagem conseguindo-se um tubo de sec¢do mais
ou menos circular ou ovoide. Uma vez enrolada seria necessario unir os extremos da folha de chumbo
por martelagem ou, mais frequentemente, a uniédo era realizada cobrindo os extremos com chumbo
metalico fundido ou soldando-os com uma liga de chumbo-estanho ou, entdo, sobrepondo
simplesmente uma extremidade sobre a outra (Figura 1.2) [BAIRRAO OLEIRO, 1992; TYLECOTE, 1992;
CANO ORTiz & ACERO PEREZ, 2004].

Figura 1.2. Esquema da manufactura das fistulae plumbeae aquariae: a) Oficina b) Enrolamento da placa de
chumbo sob uma barra cilindrica; c) unido com chumbo ou solda; d) sobreposi¢do de uma extremidade sobre a
outra [adaptado http://www.romanaqueducts.info/technicalintro/lead1.htm, Maio 2017].

A "costura" da unido obtinha-se através de um molde em forma de caixa sobre a qual seria
vazado o metal fundido. Este tipo de juncgdo seria de boa qualidade com resisténcia suficiente para as
elevadas pressbes de agua [TYLECOTE, 1992]. Quando era necessario unir diferentes canalizacoes,
utilizava-se uma espécie de manga curta soldada as extremidades dos dois tubos de modo a assegurar a
estanquicidade e resisténcia dos mesmos [CANO ORTiZ & ACERO PEREZ, 2004; RODA DE LLANZA,
2007]. De acordo com a literatura classica, Plinio refere que, na manufactura das fistulae aquariae, o
chumbo sé se ligava na presenca de estanho (Sn), constituindo a solda uma liga Pb-Sn na proporcéao de
2:1, a qual designou por tertiarium. Existem alguns estudos realizados sobre a técnica utilizada na
unido das canalizacBes de chumbo romanas que evidenciam a utilizacdo de materiais e técnicas

diversificadas. Gowland verificou que o metal adicionado na manufactura das unibes podia ser
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composto s6 de chumbo, ou de uma liga contendo 5 % de Sn ou de uma solda de Pb com 25 % de Sn
[in WYTTENBACH & SCHUBIGER, 1973]. Smythe [1939], na analise de uma canalizacdo de chumbo
pertencente aos banhos termais de Roma ndo encontrou Sn no metal adicionado a unido. Um outro
estudo identificou que a liga utilizada tinha apenas 0,6 % de Sn, numa canalizacdo proveniente de
Portugal, e <0,3 %, em seis da Suica. Para além disso, verificou-se que a técnica mais utilizada nas
unides consistia s6 na adicdo de chumbo [WYTTENBACH & SCHUBIGER, 1973]. Mais recentemente,
um outro estudo concluiu que os romanos utilizaram, para a manufactura da unido de uma canalizagédo
de Roma, a técnica de soldar em vez de uma simples unido com adi¢do de chumbo [PAPARAZZO,
1994].

Dos finais do século | a.C. sdo conhecidas as grandiosas obras publicas, levadas a cabo por
Agripa, cuja engenharia hidraulica associada a uma arguitectura monumental se destacaram em Roma,
edificando-se sistemas notaveis de alimentacdo e de distribuicdo de agua fazendo uso de uma rede
complexa de canalizagbes em chumbo. Para este feito, uma elevada quantidade de chumbo foi
importada das provincias romanas [RODA DE LLANZA, 2007; REls, 2014; DOMERGUE & RICCO, in
press]. Exemplos sdo os aquedutos de Aqua Julia e Aqua Virgo, utilizados para abastecer a cidade de
Roma, cuja edificacdo demandava grandes quantidades de chumbo para o fabrico das canalizagdes.
Possivelmente, foi a construcdo destes aquedutos que pode estar associada o estabelecimento de um
sistema de medicdo das fistulae aquariae [EVANS, 1982; RODA, 2005; DEMBSKEY, 2009]. O seu
processo de fabrico era feito de maneira uniformizada, pelo menos desde a Epoca de Augusto, em que
se estabeleceu um calibre em fungdo do caudal da &gua e uma nomenclatura que lhe estava
directamente relacionada, uma vez que o calibre se definia segundo a largura e o peso da folha de
chumbo antes de moldar. Vitravio estabelece o primeiro regulamento para a classificacdo do calibre
das fistulae em que o calibre basico, de menor dimensao, era a quinarius com um diametro interno de
2,3 cm, sendo mais tarde modernizado por Frontino, que o actualizou e acrescentou & classificagdo
calibres superiores para as canalizagdes pertencentes aos sifoes dos aquedutos [CANO ORTIZ & ACERO
PEREZ, 2004; RODA DE LLANZzA, 2007]. As fistulae de maiores dimensfes deviam ser utilizadas nos
sifdes dos aquedutos, enquanto as de tamanho médio e pequeno seriam utilizadas na distribuicdo
urbana. Nas cidades romanas era importante definir o calibre das canalizagbes do ponto de vista
técnico e, principalmente, econdmico, uma vez que a agua se distribuia pela cidade e se pagava em
funcdo do didmetro das canalizagdes, independentemente do volume de liquido que proporcionava.
Acrescente-se ainda que as inscricbes, que aparecem nas canalizacbes em chumbo, podem
corresponder ao nome do Imperador, ao proprietario da canalizacdo, ao destinatario, ou ser o nome do
plumbarius responsavel pela sua manufactura e colocacdo [CANO ORTiZ & ACERO PEREz, 2004;
BRUUN, 2006; 2012]. A elevada escassez de canalizagdes em chumbo com inscricbes &,
nomeadamente em Roma e em Ostia, de cronologia pré-Flaviana, o que pode ser explicado pelo facto

de os achados arqueolégicos de cronologia mais recente estarem mais bem preservados e,
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possivelmente, a maioria das canalizagGes pertencentes ao inicio do século | terd sido removida e o

chumbo reutilizado [BRUUN, 2012].
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2. ANALISE QUIMICA EM ARQUEOMETALURGIA

2.1 Composicao elementar

Em estudos de proveniéncia tem sido discutida a utilizacdo dos teores em elementos menores e
vestigiais, presentes nos artefactos metalicos e vestigios de producdo metalurgica, como indicadores
dos depdsitos minerais a partir dos quais terd sido extraido o minério utilizado, estabelecendo-se,
assim, uma “assinatura” quimica para esses depdsitos. O objectivo proposto pelos investigadores
alemaes de Stuggart, no &mbito do projecto SAM (Studien zu den Anfégen der Metallurgie), foi, neste
campo, o da identificacdo dos depdsitos minerais a partir dos quais os artefactos metalicos, de base
cobre, teriam sido produzidos na Europa, durante a Pré-Histéria Recente. Esse estudo permitiria a
reconstrucdo de rotas de comércio, bem como de interacgdes culturais, no Calcolitico e na Idade do
Bronze. Contudo, apesar do elevado nimero de andlises realizadas (22000 amostras de artefactos
metalicos constituidas maioritariamente por cobre), ndo foi consensual que os objectivos propostos
tivessem sido atingidos. Os investigadores de Stuggart consideraram que as distribui¢fes elementares,
principalmente da Ag, As, Bi, Ni e Sb, constituiriam a “assinatura” quimica a ter em conta. No
entanto, menosprezaram o fraccionamento dos elementos vestigiais, como consequéncia do processo
metaldrgico de transformacdo do minério em metal, bem como a tipologia dos artefactos, os dados
associados aos respectivos contextos arqueoldgicos, designadamente cronoldgicos, e localizagdes

geogréficas [ROHL & NEEDHAM, 1998; HAUPTMANN, 2007].
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Outro estudo, de Pittioni [in HAUPTMANN, 2007], considerou a “relacdo depdsito mineral —
metal acabado” utilizando os elementos Ag, As, Co, Bi, Ni, Pb, Sh, Sn e Zn. Por seu lado, Pernicka
realizou um estudo bastante extenso acerca do comportamento dos elementos quimicos nos processos
de reducdo dos minérios, sugerindo que a Ag, As, Au, Bi, Co, Fe, Ir, Ni, Pb, Sb, Se e Zn, bem como os
metais do grupo da platina, poderiam ser utilizados como indicadores dos minérios donde o metal foi
extraido [HAUPTMANN, 2007; PERNICKA, 2014]. No entanto, dado que a composi¢do elementar do
metal depende do processo de reducdo do minério, em que ha varias variaveis nas diferentes etapas de
reducdo, as concentracbes elementares do metal produzido vdo variar. Assim, noutros trabalhos
demonstrou-se que, no processo de reducdo dos minérios de cobre, o Bi e 0 Pb se separam do cobre
metalico, enquanto a Ag e 0 Ni sdo retidos [ROHL & NEEDHAM, 1998]. Também os teores dos
elementos As, Pb, Sb e Zn no metal dependem das condigdes de reducdo. O Zn, tal como o As, é
volatil apresentando, para além disso, uma elevada afinidade para ficar retido na escoria [TYLECOTE et
al., 1977]. A investigacdo realizada permitiu verificar que elevadas concentragdes de As e Ni podem
estar associadas & reducdo de minerais de cobre secundario contendo As, e segundo outros estudos,
essa concentragdo estd igualmente relacionada com a temperatura e duragdo dos processos
metalUrgicos que sdo muito varidveis com a tecnologia utilizada na antiguidade [in ROHL &
NEEDHAM, 1998].

No caso dos artefactos de chumbo, a distribuicdo dos elementos vestigiais ocorre de modo
similar a da dos artefactos de cobre. No entanto, devera ter-se em conta que o chumbo metalico é
proveniente da reducdo directa de minérios de chumbo (galenas, os mais frequentes) ou do litargirio,
um subproduto resultante da copelagéo da prata.

De um modo geral, o litargirio apresenta como elementos vestigiais As, Bi, Cu, Sh, Sn e Zn.
No entanto, os teores destes elementos diferem consoante a altura em que o litargirio é produzido, se
logo no principio ou se no fim do processo de copelacdo da Ag. O litargirio formado inicialmente é
muito impuro com elevados teores de As e Sb. Por outro lado, o litargirio “relativamente puro”,
produzido posteriormente no processo de copelacdo, é bastante empobrecido em As e Sh, quando
comparado com o litargirio inicial ou com o produzido directamente de um minério de chumbo. O Bi
tende a ficar retido na prata, sendo transferido apenas para o litargirio formado no final da copelacéo.
O Cu ndo é incorporado preferencialmente nos produtos de oxidacdo formados inicialmente, tendendo
a manter uma concentragdo mais ou menos constante no litargirio ao longo de todo o processo [STOS-
GALE & GALE, 1982].

De acordo com o referido previamente e com base em trabalhos publicados por varios autores,
apresenta-se na Tabela 2.1, de forma sucinta, a informacgédo fornecida pelos teores em elementos

guimicos nos artefactos de chumbo sobre a matéria-prima utilizada para a producéo deste metal.
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Tabela 2.1. Elementos caracteristicos e indicativos da matéria-prima utilizada para a producédo do chumbo.

Variacdo da composicao dos

Elementos elementos Identificacdo Referéncias
1 Chumbo reciclado com
sn > 100 mg kg solda de Sn ASDERAKI & REHREN,
<100 mg kg™ Chumbo néo reciclado 2006
- com solda de Sn
Chumbo obtido por HEALY, 1978;
1100 — 400[ mg kg™ reducdo de galenas PERNICKA et al., 1982;
empobrecidas em Ag STOS-GALE & GALE,
1982; GALE et al.,
Ag 1984; CRADDOCK et al.,
1 Chumbo obtido por 1987; MONTERO-RUIZ
< 100 mg kg reducdo do PbO et al., 2008; RENZzI et
al., 2009; MONTERO-
Ruiz et al., 2009a
Ag = 1100 — 400fma ka: Chumpo obtido por
’ el]ev%?:io te?)?[degBig ) redugdo (.je galenas CRADDOCK, 1995:
Agvs Bi empobrecidas em Ag KULLEF et ai 200’6
Ag < 100 mg kg™ e baixo Chumbo obtido por ;
teor de Bi reducdo do PbO
Chumbo obtido por
Chumbo <
nao . Concentragdes elevadas redugao d_o P pO, resultante
reciclado Cuvs Ni [Cu] e [Ni] d_e minérios c_ie p_u KULLEF et al., 2006
com solda associados aos minérios de
de Sn Pb/Ag
TYLECOTE et al., 1977,
Chumbo obtido por PERNICKA et al., 1981;
Agvs Sb Correlacéo positiva reducdo de minérios de STOS-GALE & GALE,

galena 1982; PERNICKA, 1999;

KULEFF et al., 2006

Contudo, nos estudos de proveniéncia, baseados na caracterizacdo elementar, é dificil
estabelecer uma relacdo directa entre 0 minério e o artefacto metéalico, uma vez que ocorrem
fraccionamentos dos elementos vestigiais como consequéncia dos processos metallrgicos de
transformacao do minério em metal, nomeadamente na redugdo do minério e subsequente purificagdo
do metal [BRILL & WAMPLER, 1967; HAUPTMANN, 2007]. Para além disso, ocorrem variagdes
mineraldgicas e quimicas dentro de um mesmo depdsito de minério, designadamente entre a zona mais
superficial e as zonas mais profundas. O modo de ultrapassar estes problemas, em estudos de
proveniéncia, é utilizar a composicédo isotdpica do Pb, uma vez que esta ndo varia com a profundidade
num qualquer depoésito mineral com uma determinada idade, nem ocorre qualquer fraccionamento
isotopico durante os processos metallrgicos, isto é, desde a reducdo do minério até a manufactura do

artefacto, como veremos no subcapitulo seguinte.
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2.2 Composicdo isotopica do chumbo em arqueometalurgia

A assinatura isotopica de Pb dos artefactos, complementada com a analise elementar dos
mesmos, permite estabelecer estudos de proveniéncia fiaveis, identificando as fontes de matéria-prima
utilizadas na manufactura desses mesmos artefactos.

O chumbo, no meio ambiente, existe sob a forma de quatro isétopos estaveis, 2*Pb, 2°Pb,
27ph e 8pp, em que os isdtopos radiogénicos 2*°Pb, ?’Pb e ®Pb sdo o produto final das séries de
decaimento radioactivo do uranio (*®U e ?°U) e do tério (***Th), respectivamente. O “*Pb é o nico
isotopo estavel que ndo é produto de um decaimento e, consequentemente, a sua concentragdo no
depdsito mineral mantem-se constante ao longo do tempo.

A abundancia relativa dos is6topos de Pb numa determinada massa mineral depende
essencialmente da concentracgdo relativa de Pb, Th e U nessa mesma massa aquando da sua formagé&o,
do periodo de semi-desintegracdo (t;,) dos isétopos de origem e do tempo que decorreu desde essa
formacdo (Tabela 2.2)

Tabela 2.2. Isdtopos de Pb, periodo de semi-desintegragdo (t;,,) e constante de decaimento (1) dos seus isdtopos
de origem [HAUPTMANN, 2007; KOMAREK et al., 2008].

Série de tie A
decaimento (x 10° anos) (anos™)
204Pb _ -
238 _ 206py, 4,466 1,552 x 107
235 _y, 207pp 0,704 9,850 x 10
2211, _ 208y 14,01 4,948 x 10™

O Pb pode existir num minério como sendo o elemento principal, como na galena (PbS), ou
como elemento menor ou vestigial em outros minerais. Apesar de o Pb poder existir com diversos
teores num dado deposito mineral, as razBes isotopicas do Pb sdo semelhantes para qualquer mineral
desse deposito, desde que todos eles tenham sido submetidos ao mesmo processo geoldgico [ROHL &
NEEDHAM, 1998]. Segundo Barnes, teoricamente é possivel ter para cada depésito mineral uma
assinatura isotopica propria. No entanto, em muitos casos existe uma diferenca minima entre
diferentes dep6sitos minerais, 0 que exige a utilizacdo de técnicas analiticas de elevada sensibilidade,
como a espectrometria de massa de alta resolucdo, o que os permite diferenciar [STOS-GALE & GALE,
2009; Pollard & Bray, 2014].

Diversos estudos demonstraram que independentemente do teor de Pb presente nos artefactos,
a assinatura isotopica do Pb caracteristica do minério donde foi obtido mantém-se constante, ndo

ocorrendo fraccionamento isotépico nos diferentes processos metaldrgicos, sendo transferida
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uniformemente do minério para o metal, e 0 mesmo sucede no processo de corrosdo do metal [BUDD
et al., 1995; ROHL & NEEDHAM, 1998; HAUPTMANN, 2007; STOS-GALE & GALE, 2009].

No entanto, durante o processo metallrgico, a utilizagdo de matérias-primas contendo chumbo
com origens diversas, como na producéo de ligas, ou a reciclagem de sucata de metal podem associar
materiais com composicOes isotopicas distintas [ROHL & NEEDHAM, 1998; HAUPTMANN, 2007]. A
problemética da reutilizagdo/reciclagem de metal agravou-se com o desenvolvimento da producéo de
metal em grandes quantidades a partir do Bronze Final/ldade do Ferro [HAUPTMANN, 2007]. Um
exemplo paradigmatico, em que o uso da reutilizacdo/reciclagem de metal se expandiu em larga
escala, aconteceu com a queda do Império Romano, em que todo o tipo de metal antigo foi saqueado e
reutilizado, como ocorreu com as canalizagdes de chumbo [PERNICKA, 2014].

A interpretacdo das assinaturas isotopicas em estudos de proveniéncia faz-se normalmente
através de uma representacdo gréfica bidimensional das razdes isotopicas de Pb: ?’Pb/*®Pb versus
205ph/2*ph e 27pph/2%Ph versus “®Pb/*°Pb dos materiais, comparando com as assinaturas isotopicas
dos provaveis dep6sitos minerais que estardo na sua origem [ROHL & NEEDHAM, 1998; STOS-GALE &
GALE, 2009]. A abundancia do ?’Pb tem variado ligeiramente ao longo do tempo, comparativamente
ao ®Pb, porque grande parte do *U ja decaiu, enquanto o **U tem uma abundancia relativamente
elevada na Terra [KOMAREK et al. 2008]. Para além disso, a normalizagdo ao is6topo 2*Pb
proporciona uma observacdo de uma maior variabilidade entre os depdsitos e, uma vez que o
decaimento radioactivo é um processo irreversivel, as razdes isotopicas *°Pb/**Pb, *'Pb/**Pb e
208ph/?*Ph aumentam com o tempo [VILLA, 2009].
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3. SiTIOS ARQUEOLOGICOS

O presente estudo foi desenvolvido tendo muito por base o sitio arqueoldgico de Conimbriga
dado se conservar ai um bem documentado complexo sistema de engenharia hidraulica, composto por
canalizagbes de chumbo, instaladas durante o Império Romano. Conimbriga, cidade pré-romana foi
um centro industrial de grande importancia econémica na Lusitania, cujo periodo de maior
prosperidade se deu entre os séculos | e IV d.C. Nos anos 30, do século passado, a investigacdo
arqueoldgica do sitio comecou efectivamente no dominio da arquitectura doméstica, sendo sujeito a
grandes escavagdes sob a direccdo do arquedlogo Vergilio Correia. Os edificios domésticos que foram
descobertos diferenciavam-se através de notaveis painéis de mosaicos. Mais tarde, na década de 50, as
escavacdes do sitio arqueoldgico de Conimbriga foram retomadas sob a direc¢do de Jodo Manuel
Bairrdo Oleiro. Na década de 60 foi criado o Museu Monografico de Conimbriga, do qual Bairrdo
Oleiro foi director, e nesse periodo foram levadas a cabo outras escavacGes sob a direccdo de, entre
outros, Isabel Pereira e, as chamadas campanhas arqueoldgicas luso-francesas, sob a responsabilidade
de Jorge Alarcéo e Robert Etienne, da Universidade de Bordéus. Para além da descoberta dos painéis
de mosaico nos diferentes edificios e das canalizagdes de chumbo do sistema hidraulico, foram
recolhidos inimeros fragmentos de ceramica, constituindo cerca de 95% do material recolhido
[Correia, 2013], fragmentos de vidro, diversos artefactos metalicos incluindo vasos metalicos, pesos
para pesca, pratos, cacarolas e componentes de situlas.

No que se refere ao sistema hidraulico, o inventario do enorme acervo de canalizacdes de

chumbo guardadas nas actuais reservas do Museu Monogréfico e Ruinas de Conimbriga, foi realizado
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no ambito do trabalho de Doutoramento em Arqueologia de Pilar Reis [2014]. Estas canalizages
foram descobertas nos diferentes edificios domésticos e publicos escavados em Conimbriga, e
constituem o maior espdlio nacional deste tipo de artefactos de chumbo.

Ao longo deste estudo foi igualmente possivel estudar as coleccdes de canalizagdes de
chumbo de outros sitios arqueoldgicos da mesma época (Figura 3.1), designadamente de Augusta
Emerita, a capital da provincia da Lusitania, de Mirobriga e de alguns outros locais situados ja na
regido de Huelva, na Baetica, muito proximo ou mesmo na Faixa Piritosa Ibérica (Arucci/Turobriga,

Fuente Seca e Cortalago).
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Figura 3.1. Localizacdo geografica dos sitios arqueoldgicos de Conimbriga, Augusta Emerita e Mirobriga
pertencentes a provincia da Lusitania, e de Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago pertencentes a provincia
da Baetica [Adaptado de GAuss, 2015].

De modo a compreender melhor a proveniéncia da matéria-prima utilizada e a evolucéo da
metalurgia do chumbo em Epoca Romana estudaram-se também artefactos deste metal de cronologia
Tardo-Republicana. Particular destaque foi dado ao chumbo utilizado num tipo vulgar de armamento
militar, as glandes plumbeae (projécteis de funda), de fabrico simples e facil transporte, bem como a
possiveis restos de producdo metaltrgica deste metal encontrados em territério actualmente portugués,
pertencente a Hispania Ulterior, durante a Republica. Os sitios arqueoldgicos donde provém as
amostras analisadas sdo o Alto dos Cacos e 0 Monte dos Castelinhos, ambos situados no Vale do Tejo
(Figura 3.2).
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Figura 3.2. Localizagdo geografica dos sitios arqueoldgicos de Alto dos Cacos e Monte dos Castelinhos,
pertencentes a Hispania Ulterior [Adaptado de GAuUsS, 2015].

Neste capitulo proceder-se-a a uma breve descricdo dos sitios arqueoldgicos mencionados,

tendo em atencédo os contextos donde provém os artefactos arqueol6gicos analisados.

3.1 CONIMBRIGA

Conimbriga, situada na area do Baixo Mondego, no conventus scalibatanus da provincia da
Lusitania (Figura 3.1), distingue-se essencialmente pela sua boa preservacdo e arquitectura doméstica,
partilhando estas caracteristicas com algumas urbes do Império como Pompeii, Herculaneum ou Ostia
[CORREIA, 2013].

A povoacdo que ja existia na Idade do Ferro foi provavelmente ocupada pelos romanos, em
finais do séc. Il a.C., durante as campanhas militares de Décimo Jinio Bruto [ALARCAO 1988b;
CORREIA, 2013]. Por essa altura ndo houve grande modificagcdo da urbe de Conimbriga. Durante o
Reinado de Augusto, a cidade teve, entdo, uma importante renovagdo urbanistica, com a construcgao de
um primeiro Férum e, em virtude do crescimento populacional, com a necessidade de captacdo de

agua de nascentes mais distantes, edificou-se um Aqueduto que ligava a nascente de Alcabideque as
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primeiras termas da cidade, alimentando fontes nas ruas e pragas. [ALARCAO, 1988b; REIs, 2014]. Em
Epoca Flaviana (77 A.D.), a cidade recebeu o estatuto municipal e passou a chamar-se Flavia
Conimbriga, o que originou um grande programa de obras publicas, construindo-se novas termas que
foram concluidas no Reinado de Trajano. No Baixo-Império, Conimbriga foi cercada de muralhas, tal
como aconteceu em outras cidades romanas do Ocidente. Em 464, os Suevos tomaram a cidade
destruindo o poder politico-administrativo, que se encontrava a cargo da familia Cantaber [ALARCAO,
1988b]

O Agueduto

A construgdo do Aqueduto de Conimbriga data dos finais do reinado de Augusto, mais
precisamente de finais do século | a.C. ou da primeira década do século I, tendo como finalidade,
guase exclusivamente, abastecer o primeiro edificio das Termas do Sul [ALARCAO & ETIENNE, 1977].
Em fase posterior, 0 aqueduto comegou, também, a proceder ao fornecimento de &gua a instalagdes
domésticas e comerciais. De modo a assegurar o funcionamento desse novo sistema de abastecimento
foi remodelado e adaptado o castellum aquae urbano por forma a receber as novas canaliza¢es (em
chumbo) [REIS & CORREIA, 2006; REIs, 2014].

As Termas

A é4gua é o elemento primordial das termas, bem como a razdo de ser da sua existéncia. Em
Conimbriga, foram identificados trés edificios termais [ALARCAO & ETIENNE, 1977; CORREIA & REIS,
2000; REIs, 2014]:

e Termas do Sul, edificio I, cuja data de construcdo se assume como Augustana, uma vez que o
Aqueduto terd sido construido, em simultaneo, para o seu abastecimento. Termas do Sul,
edificio Il, um dos estabelecimentos publicos de maior monumentalidade da cidade de
Conimbriga e de relevancia para o presente estudo, considerando que a Unica canalizagdo de
chumbo, que foi analisada, recolhida de termas publicas, provem deste contexto arqueoldgico.
Com o propésito de substituir as Termas do Sul da época de Augusto, foram erguidas estas
segundas termas (edificio 1l), de maiores dimensdes, incluidas na arquitectura urbanistica

Flaviana, as quais foram concluidas ja no reinado de Trajano (Figura 3.3).

Figura 3.3. As grandes Termas do Sul.
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e Termas da Muralha, eventualmente associadas a transicio da Epoca Jalio-Claudiana para a
Flaviana;

e Termas do Aqueduto, edificadas j& no século 1V e situadas proximo do Castellum aquae.

A Casa dos Repuxos

A Casa dos Repuxos, localizada numa das principais vias da cidade é uma das mais
imponentes domus de Conimbriga, sendo das mais interessantes da Lusitania, tanto a nivel
arquitectonico como decorativo (mosaicos) [REIS & CORREIA, 2006; Correia, 2011; REIS, 2014].

A construcdo do seu sistema hidraulico data de uma 12 fase de construcdo, em meados do Séc.
| d.C., evidenciando-se por vestigios do escoamento da cisterna. Uma remodelacdo profunda ocorreu
no 2° quartel do séc. Il d.C., durante o Reinado de Adriano, quando se procedeu a uma alteragdo
radical do sistema de abastecimento e escoamento das aguas utilizadas na casa, além da construgédo de
fontes decoradas com repuxos [REIS & CORREIA, 2006; CORREIA, 2013].

A adopcgdo de modelos arquitecténicos especificos, nos quais a disponibilidade de agua
corrente e sob pressdo, transportada por canalizages de chumbo, permitia usufruir da dgua como
elemento decorativo, levou a um aumento do tamanho dos peristilos, surgindo neles jardins e fontes
(Figura 3.4) [REIS, 2013].

Figura 3.4. Casa dos Repuxos, com o pormenor dos repuxos em funcionamento.

Na Casa dos Repuxos foram identificadas e recolhidas diversas canaliza¢des de chumbo. No
entanto, ndo se sabe identificar a posig¢do dos fragmentos recuperados na estrutura da canalizac&o.

A Casa de Cantaber

O balneum da Casa de Cantaber, construido durante o século Il, situa-se na nova area de
ampliagdo Augustana, sendo no fim do século I, em periodo de remodelagbes, que ocorre a
construcdo de termas privadas, devido a necessidade de uma maior comodidade no espaco doméstico.

Em finais do século IlI e inicio do século IV, sofre profundas remodelacfes na sua estrutura, em
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consequéncia da construcdo da muralha baixo-imperial, mantendo-se o projecto inicial entre os
espacos abertos e espelhos de dgua [CORREIA & REIS, 2000; REIS, 2004; CORREIA, 2011; REIS, 2014].

3.2 AUGUSTA EMERITA

Cidade, que localiza-se nas margens do rio Guadiana, foi fundada como centro urbano ex novo
em 25 a.C. por Publius Carisius, legado de Augusto, como coldnia capital da provincia da Lusitania
(Figura 3.1), no Conventus Emeritensis [NOGALES BASARRATE & ALVAREZ MARTINEZ, 2013].
Agripa foi o benfeitor dos emeritenses desempenhando um papel primordial no processo da
urbanizagdo, implementando novos modelos arquitectonicos, sobretudo de engenharia hidraulica,
tornando Emerita na cidade modelo, a imagem de Roma, para a provincia da Lusitania [FABIAO,
2014; ALVAREZ MARTINEZ, in press]. Para o abastecimento de agua & Coldnia de Augusta Emerita
foram erguidos trés complexos hidraulicos romanos de maior relevancia na Peninsula Ibérica: os
Aquedutos de Aqua Augusta, o primeiro a ser construido no Reinado de Augusto, o de San Lazaro e 0
de Proserpina ou dos Milagres (Figura 3.5) [NOGOLES BASARRATE & ALVAREZ MARTINEZ, 2014;
REls, 2014].

Figura 3.5. Aqueduto de Proserpina ou dos Milagres em Mérida.

Para além destas grandiosas obras publicas, que abasteciam de agua a cidade, foram também
edificadas termas publicas, em que se destacam as termas do Férum, de Epoca Claudio—Neroniana,
apresentando canalizagBes de chumbo no seu interior e cujo abastecimento era feito, provavelmente,

pelo aqueduto de San Léazaro [REIS, 2014].

28



SiTIOS ARQUEOLOGICOS

3.3 MIROBRIGA

A civitas de Mirobriga (Figura 3.1) localizava-se no conventus pacensis da provincia da
Lusitania, a qual na literatura classica é designada por Plinio, o Velho, como Mirobriga Celticorum.
No tempo dos Flavios foi quando se deu uma importante reestruturacdo urbana. Esta urbe romana
distingue-se pelo seu Forum, zona residencial e comercial, cal¢ada, hipédromo e, também, pelo seu
complexo termal (Figura 3.6), que compreende dois edificios contiguos, dispostos em L, sendo dos

mais bem conservados em territorio peninsular [ALARCAO, 1988c; BARATA, 1998; Reis, 2014].

Figura 3.6. Termas do sitio arqueoldgico de Mirdbriga.

Na zona habitacional, de ambos os lados da calcada, sdo encontradas insulas, com ocupagéo
sucessiva entre os séculos | e 1V, onde a distribuicdo de agua era realizada por canalizacdes de
chumbo, como se encontra no tanque da domus conhecida pela casa com frescos [BARATA, 1998].

No decorrer do século | foram, entdo, erguidas as primeiras thermae publicae, conhecidas como
Termas Este. Mais tarde, na segunda metade do século I, foram edificadas novas termas, as Termas
Oeste, com caracteristicas construtivas semelhantes as anteriores, mas de maior dimensdo e mais bem
conservadas. Em ambos os edificios, o sistema de abastecimento era realizado por canalizagbes de
chumbo [BARATA, 1998; REIS, 2014].
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3.4 ARUCCI/TUROBRIGA, FUENTE SECA, CORTALAGO - Baetica

A importancia do estudo das canalizagbes de chumbo romano dos sitios arqueoldgicos de
Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago, situados na actual provincia de Huelva, reside no facto de
terem uma localizagdo geografica proxima ou numa das maiores e mais ricas regides mineiras da
Europa, a Faixa Piritosa Ibérica (Capitulo 1, Figura 1.1).

Arucci/Turobriga foi fundada por Augusto na provincia da Baetica (Figura 3.1), no conventus
hispalensis, durante um programa de reajuste de territérios e reformas administrativas no Sudoeste
Peninsular. Ao longo do século | sofreu um rapido crescimento e importantes remodelacoes
urbanisticas. No Reinado de Caligula ou de Claudio edificou-se o Forum e, posteriormente, em Epoca
Flaviana, foram construidas as thermae (Figura 3.7) e edificios publicos monumentais.

O sistema de distribuicdo de agua pertencente ao complexo termal, e tal como acontecia em
outros edificios termais de Epoca Romana, era feito através de canalizagBes de chumbo [MEDINA
ROSALES, 2009].

Figura 3.7. Termas do sitio arqueoldgico de San Mamede (Arucci/Turobriga).

Proximo de Arucci/Turobriga localiza-se o sitio arqueoldgico de Fuente Seca, contiguo a um
dos afluentes do Guadiana, e onde se encontra um pequeno troco de Aqueduto, do século I, no qual foi
registada e posteriormente recolhida uma canalizacdo em chumbo [MEDINA ROSALES, 2015].

Cortalago localiza-se na regido mineira de Rio Tinto (Figura 3.1), integrada na Faixa Piritosa
Ibérica. Povoagdo mineiro-metaldrgica, onde a exploragdo de minérios e a produgdo metallrgica teve
lugar desde a Primeira ldade do Ferro (Periodo Orientalizante) [ROTHENBERG & BLANCO-FREJEIRO,
1981; PEREZ MACIAS & DELGADO DOMINGUEZ, 2007]. No sitio arqueoldgico de Cortalago foi
encontrada uma canalizagdo em chumbo, actualmente depositada no Museu de Rio Tinto, que
pertenceu, possivelmente, ao sistema de escoamento de aguas associado a extracgdo mineira local,
durante o Império [DELGADO DOMINGUEZ & REGALADO ORTEGA, 2010].
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3.5 ALTO DOS CACOS - ALMEIRIM

Sitio arqueoldgico localizado na margem esquerda do Tejo (Figura 3.2), com evidéncias de
acampamento militar romano, de cronologia Republicana. [PIMENTA, HENRIQUES & MENDES, 2012].
Em frente, do outro lado do rio Tejo, localiza-se a urbe de Scallabis (Santarém), cidade de elevada
importancia geoestratégica, que se relacionava com a ampla navegabilidade do Tejo e onde confluiam
diversas vias terrestres. A importante presenca militar poderd também estar relacionada com a
exploracdo dos recursos mineiros, em particular com a exploracdo aurifera a montante do rio
[GUERRA, PIMENTA & SEQUEIRA, 2014]. Plinio refere-se a Scallabis como praesidium iulium (Nat.
Hist. 1V, 117), uma denominacgdo de caracter militar do sitio, 0 qual estaria associado as campanhas
militares de César (61 — 60 a.C.), aquando da sua funcdo como governador na mais ocidental das
provincias hispanicas, a Hispania Ulterior, as quais também se associa o sitio arqueoldgico de Alto
dos Cacos [ALARCAO, 1988a; FABIAO, 2013; PIMENTA, MENDES & HENRIQUES, 2014].

A elevada presenca de material bélico conduz a uma interpretacdo do sitio como local de
estacionamento de tropas romanas, destacando-se um grande conjunto de glandes plumbeae,
fabricadas por molde, das quais algumas ainda com rebarbas. Para além disto, a identificacdo de tiras e
chapas de chumbo com vestigios de corte demonstram uma producao local de artefactos de chumbo,
muito provavelmente dos projécteis de funda, talvez também através da técnica de martelagem
[GUERRA & PIMENTA, 2013; GUERRA, PIMENTA & SEQUEIRA, 2014].

3.6 MONTE DOS CASTELINHOS

Sitio arqueoldgico localizado no vale do Tejo, equidistante de duas cidades de elevada
relevancia para a Epoca Romana, Olisipo (Lisboa) e Scallabis (Figura 3.2) [PIMENTA & MENDES,
2015]. Datado de meados do século | a.C., mais propriamente apds o conflito Sertoriano (80 — 72 a.C.)
e a presenca de César na Provincia da Hispania Ulterior, como governador (61 — 60 a.C.), tera servido
como base operacional de apoio logistico a movimentacdo de tropas e ao controlo das vias de
comunicacdo na Peninsula de Lisboa e no baixo Tejo [PIMENTA, 2015]. O sitio arqueolégico de Monte
dos Castelinhos aparenta ter sido destruido nos finais do século | a.C. resultante dos conflitos entre 0s
partidarios de César e Pompeu na Hispania Ulterior [PIMENTA, 2015].

Nos trabalhos arqueolégicos efectuados neste sitio foram registados diversos artefactos, entre
eles, os pertencentes a armamento militar, tal como as glandes plumbeae, assim como diversos
elementos que apontam para a fundicdo do chumbo e o fabrico, também através da técnica de

martelagem, desses projécteis de funda [PIMENTA & MENDES, 2013].
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4. METODOLOGIA

Analisou-se um conjunto de 159 amostras de artefactos de chumbo provenientes de cidades da
Lusitania (Conimbriga, Augusta Emerita e Mirobriga) e de alguns sitios da Baetica, actual provincia
de Huelva, Espanha (Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago) cuja cronologia remonta & Epoca
Imperial, além de outros recolhidos em acampamentos militares ou em estabelecimentos com
ocupacgdo militar Tardo-Republicana da Hispania Ulterior (Alto dos Cacos e Monte dos Castelinhos).
Antes de se proceder a amostragem dos artefactos, estes foram identificados com um namero de
codigo e registados por fotografia. Deste conjunto de artefactos, foram colhidas 135 amostras com o
fim de determinar a sua assinatura isotopica de Pb, bem como a sua composicao elementar. Para além
destas amostras, foram colhidas mais 24 amostras nas jungdes utilizadas para a unido longitudinal da
folha de chumbo que constitui cada uma das canalizagbes de chumbo, ou para a unido entre duas
canalizacOes. Nestas 24 amostras determinou-se, apenas, a sua composicao elementar.

Na interpretacdo da assinatura isotopica do Pb dos artefactos analisados, procedeu-se a
comparacdo das razdes isotopicas obtidas com as publicadas em diversos trabalhos e bases de dados
referentes a minérios de chumbo explorados em Epoca Romana, nas diferentes regides mineiras da
Peninsula Ibérica e em algumas do Mediterraneo, nomeadamente da Grécia, Sardenha, Toscania, Sul

de Franca e Turquia.
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4.1 Amostragem e preparacdo de amostras

As amostras foram colhidas em exemplares de canalizagdes de chumbo pertencente ao espolio
do Museu Monogréafico e Ruinas de Conimbriga, Consércio e Museu de Mérida, Museu de Santiago
do Cacém, Camara Municipal de Aroche e Museu Mineiro de Rio Tinto. Em Mérida foi também
possivel amostrar outros artefactos de chumbo como um ralo, uma urna funeréria e um sarc6fago. Os
artefactos de chumbo provenientes de locais com ocupagdo militar, como os projécteis de chumbo e
possiveis restos de producdo destes artefactos ou de outros em chumbo foram também amostrados e
pertencem ao Museu de Vila Franca de Xira. A seguir proceder-se-a & descricdo detalhada da

amostragem efectuada.

Museu Monografico e Ruinas de Conimbriga

A maior amostragem foi realizada a partir do esp6lio depositado no Museu Monogréfico e
Ruinas de Conimbriga, onde foram colhidos 53 fragmentos das canaliza¢cdes de chumbo do sistema
hidraulico de Conimbriga (Anexo |, Figuras 1.1 e 1.2). Nove das amostras foram obtidas em
unides/juncBes de canalizagOes, todas da Casa dos Repuxos, enquanto as restantes 44 amostras
pertencem ao corpo das canalizagdes de chumbo: sete sdo do Aqueduto; 32 da Casa dos Repuxos; duas
da Insula Norte; uma das Termas do Sul; uma da Casa de Cantaber; e uma sem registo de contexto
arqueolégico (Anexo I, Tabela 1.1).

Para este conjunto salienta-se que no corpo de cada canalizagdo foram recolhidas amostras
numa Unica regido, com excepcao das amostras MMC15 — MMC16 e MMC17 — MMC18 que se
referem as extremidades opostas de duas canalizagfes do Aqueduto conservadas nas reservas do
Museu Monogréfico e Ruinas de Conimbriga. Contudo, é de referir que a amostra MMC18 foi colhida
numa regido proxima da unido com uma outra canalizacdo, o que poderd levar & ocorréncia de
contaminacao desta amostra pela solda utilizada na jung&o destes dois canos.

As amostras MMC13 e MMC14 foram obtidas em duas canalizages distintas, mas que ainda
se encontram unidas por uma juncdo, tal como estavam quando em utilizacdo no Aqueduto. Estas
amostras, ao contrario do que acontece com a MMC18, foram colhidas nas regifes mais afastadas

dessa juncdo.

Consorcio e Museu Nacional de Arte Romana de Mérida

Em Meérida, capital da Lusitania, foram recolhidos 18 amostras de artefactos de chumbo
depositados no Museu Nacional de Arte Romana de Mérida (Anexo I, Figuras 1.3 e 1.4), e 12
fragmentos de chumbo das canalizacBes depositadas nas reservas do Consorcio da Cidade

Monumental de Mérida (Anexo |, Figura 1.5). Destes 30 fragmentos, quatro fazem parte da juncéo das
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canalizag¢bes de chumbo, quatro sdo de urnas e sarcofagos, uma de um ralo e 21 séo parte integrante do
corpo das canalizagdes de chumbo (Anexo |, Tabela 1.2).

Museu Municipal de Santiago do Cacém

Em Mirobriga, Santiago do Cacém, foi possivel recolher 12 amostras em canalizagdes de
chumbo, das quais trés foram colhidas in situ nas Ruinas de Mirdbriga e nove na colec¢do do Museu
Municipal de Santiago do Cacém (Anexo I, Figura 1.6 e 1.7). Seis das amostras pertencem ao corpo
das canalizagdes, cinco sdo de unides longitudinais e uma amostra pertence a unido entre duas

canalizacOes (Anexo I, Tabela 1.3).

Céamara Municipal de Aroche e Museu Mineiro de Rio Tinto

Na regido de Huelva, na area de influéncia das minas localizadas na Faixa Piritosa Ibérica,
realizaram-se amostragens em Aroche e Rio Tinto. Em Aroche, a amostragem foi realizada no Museu
desta localidade, nomeadamente em trés canalizagbes de chumbo da cidade romana de
Arucci/Turobriga e uma do sitio arqueolégico de Fuente Seca. Obtiveram-se quatro amostras do corpo
das canalizages (uma de cada) e trés de jungdes. Uma das canaliza¢Oes pertencente a cidade romana
de Arucci/Turobriga apresenta uma particularidade evidenciando uma inscricdo com as iniciais MTF
numa das suas extremidades (amostra A3 da Figura 1.8, Anexo ). Em Rio Tinto, a amostragem foi
realizada no Museu Mineiro a uma canalizacdo de chumbo encontrada no sitio arqueoldgico de
Cortalago. Desta canalizacdo de chumbo recolheu-se uma amostra do corpo da canalizagdo, uma da
placa a qual se encontrava acoplada, uma do reforgo entre a placa e a canalizagdo, e uma Gltima da

unido longitudinal do tubo (Anexo I, Tabela I.4 e Figuras 1.8 e 1.9).

Museu Municipal de Vila Franca de Xira

O estudo prévio de 24 projécteis de chumbo (Anexo I, Tabela 1.5 e Figura 1.10) atribuiveis ao
exército romano, descobertos acidentalmente no Alto dos Cacos e depositadas no Museu Municipal de
Vila Franca de Xira, foi iniciado com a determinacao de raz@es isotdpicas de Pb, durante a elaboracao
da dissertagdo de mestrado da autora [GOMES, 2012] e, agora, concluido com a anélise da composi¢do
elementar. Foram ainda recolhidas 29 amostras de artefactos de diversas tipologias, incluindo
projécteis de funda, provaveis vestigios de produgdo metaldrgica e fragmentos disformes, depositados
no mesmo Museu, provenientes do sitio arqueoldgico Monte dos Castelinhos (Anexo |, Tabela 1.6 e
Figuras .11 e 1.12).

A preparacdo das amostras para a determinacdo das razdes isotopicas de Pb e da composicéao
elementar consistiu no seguinte:
1) Nos casos em que foi possivel obter pequenos fragmentos de chumbo dos artefactos a

analisar, esses fragmentos foram limpos e polidos numa das superficies para remover a camada
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superficial de corrosdo, de modo a evitar a contaminacdo do metal com material exégeno. Assim,
cerca de 1 cm’ da superficie do fragmento foi polida com lixas de granulometria progressivamente
mais fina (SiC P400 e SiC P1000). Todo este processo é realizado com a lixa embebida em agua, de
modo a minimizar a contaminagdo do operador com a libertacdo de p6s. Por fim, a superficie polida da
amostra foi lavada com agua destilada e deixada a secar ao ar. ApGs este processo as amostras sdo
guardadas em sacos Minigrip para posteriormente proceder a preparagdo analitica, a qual se encontra
descrita mais a frente;

2) Nos casos em que ndo foi possivel seccionar um pequeno fragmento do artefacto, a
amostragem foi realizada com uma mini broca de modo a retirar algumas raspas (entre 50 a 100 mg)

para as analises, e armazenada em tubos eppendorf.

4.2 Metodologia analitica

A técnica analitica seleccionada para a determinagdo da composicdo elementar e razbes
isotopicas do Pb foi a espectrometria de massa de quadrupolo simples com ionizagédo por plasma (ICP-
QMS — Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry with Quadrupolo Mass filter). As técnicas de
microespectrometria de fluorescéncia de raios X, dispersiva de energia (Micro-EDXRF) e a
microespectrometria de raios X induzidos por particulas carregadas (Micro-PIXE) foram utilizadas

para a caracterizacdo elementar das unides longitudinais e entre duas canalizacdes.

4.2.1 Espectrometria de massa de quadrupolo simples com ionizagdo por plasma (ICP-QMS)

O ICP-MS é uma técnica analitica que apresenta capacidades muito peculiares dado que
permite uma analise multi-elementar a niveis de concentragdo vestigial (ug kg™) e ultra-vestigial
(ng kg™) com elevada precisio e exactiddo, e determinacdo de razdes isotdpicas com elevada
sensibilidade, selectividade e rapidez.

Resumidamente, a técnica de ICP-MS consiste na ionizacdo de uma amostra em estado
liquido, através de um nebulizador onde é transformada em particulas finamente divididas que
juntamente com &rgon (Ar) produz gotas de aerossol ao entrar na camara de nebulizagcdo. Uma
pequena porcao dessas gotas (apenas 1%) é transportada da cdmara de nebulizagdo para a tocha do
ICP. Na tocha, as gotas de aerossol sdo transportadas através do plasma, a altas temperaturas, onde séo
vaporizadas e ionizadas @ medida que passam por uma resisténcia em espiral. Pelo facto do ICP-MS
operar a diferentes pressdes possui uma interface que permite a transferéncia do feixe i6nico do

plasma (a pressdo atmosférica) para o espectrometro de massa (sob véacuo) permitindo a deteccao
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desses ides de acordo com uma determinada razdo massa/carga (m/z). O sinal eléctrico resultante é

entdo convertido em sinal digital utilizado para indicar a intensidade do i&o.

O equipamento no qual foi desenvolvido este trabalho é um ICP-MS com filtro de massas do
tipo quadrupolo simples, modelo ELAN DRC-e, Axial Field Technology, da PerkinEImer SCIEX. Este
espectrometro é constituido por um amostrador automatico AS-93 Plus, uma bomba peristéltica
guaternaria, um nebulizador concéntrico, uma camara de nebulizacdo ciclonica de quartzo com Peltier
arrefecido (PC3), dois cones de niquel, o sampler e o skimmer com diametro 1,1 mm e 0,9 mm,
respectivamente, um analisador de massas tipo simples quadrupolo, e um detector composto por um
multiplicador de electrbes com dinodos discretos que permite medir simultaneamente o sinal pulso e

analdgico, como ilustra a Figura 4.1.

INTERFACE MS
Cone skimmer  Cone sampler
SISTEMADE INTRODUGAO
DE AMOSTRA

Camara de
nebulizagio

Nebulizador

i

ELAN DRC-e da Pell{ Elmer SCIEX
Axial Field Technolog

Figura 4.1. a) ICP-MS com filtro de massas tipo quadrupolo simples instalado no laboratdrio de HPLC-ICP-MS
do Campus Tecnologico e Nuclear (CTN), do Instituto Superior Técnico; b) Representacdo esquematica dos
diferentes constituintes; c) Formacdo do plasma.

4.2.1.1 Reagentes e padroes

As solucBes para a dissolucdo, diluicdo das amostras e preparacdo dos padrdes foram
preparadas a partir de HNO; 65 % da MERCK bidestilado, com &gua ultra pura a 18 MQ cm.

O material de referéncia certificado NIST 981 (Common Lead Isotopic Standard) do National
Institute of Standards and Technology foi utilizado para calibracdo das razdes isotdpicas do Pb através

da introducdo de um factor de correccdo para a discriminacdo de massas. As razGes dos isétopos de Pb
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certificadas séo as seguintes: °Pb/**Pb = 16,973; *°’Pb/*®Pb = 0,9146; “**Pb/*®Pb = 2,1681. Deste
padréo foi preparado uma solucdo com uma concentracéo de cerca de 80 pug L™,

O material de referéncia certificado BCR 288 (Lead Containing Added Impurities)
proveniente da Community Bureau of Reference foi usado para validagdo da metodologia para analise
elementar. Os valores certificados sdo os seguintes: As 55,7 mg kg™; Bi 215,8 mg kg™; Cd 33,3 mg kg’
'e Cu 19,3 mg kg™ e os valores recomendados: Ag 30,5 mg kg™; Sb 32,5 mg kg™ e Sn 30,6 mg kg™.
Uma solucéo de 20 g L™ foi preparada a partir de 1 g do padrdo BCR 288. Para a elaboracéo da curva
de calibracdo e determinacdo dos limiares analiticos recorreu-se a uma calibracdo externa utilizando
duas solugdes padrdo multi-elementares: a solucéo padrdo de calibragdo multi-elementar 3 preparada
em HNO; 5 % para determinar as concentragdes da Ag, As, Bi, Cu e Ni, e a solu¢do padrdo de
calibragdo multi-elementar 4 preparada em HCI 10 % e HNO; 1 % para determinar Sb e Sn, ambas da
PerkinElmer Pure Plus Atomic Spectroscopy Standard. As rectas de calibracdo foram sempre
estabelecidas com solugdes preparadas no dia em que se realizaram as analises. De modo a minimizar
os efeitos de flutuacdo de sinal, instabilidade do instrumento e efeitos de matriz, as solucbes de padrdo
e amostras é adicionado uma solugéo de padréo interno de 10 ug L™ Re (MERCK, 1001 mg kg™).

Na analise por ICP-MS utilizou-se fluxo de Argon Premier X50 com pureza > 99,9992 %
fornecido pela GASIN. Para optimizagdo do desempenho diario e mensal das condi¢fes operacionais
do equipamento foram utilizadas, respectivamente, as solugdes de calibragdo certificadas Smart Tune —
Std Elan & DRC-e, que contem 10 ug L™ de Mg, Ba, Be, Ce, Co, Rh, In, Pb e U e ELAN 6100 Set
up/Stab/MassCal Solution, que contem 10 pg L™ de Mg, Cu, Rh, Cd, In, Ba, Ce, Pb e U, ambas da

PerkinElmer Pure Plus Atomic Spectroscopy Standard preparadas em 1 % de HNOs.

4.2.1.2 Procedimento analitico

A preparacdo e andlise das amostras por ICP-MS é realizado em laboratério de sala limpa
(Classe 5) com camara de fluxo laminar. Todo o material de laboratério utilizado no decorrer deste
trabalho é de polipropileno (PP), polietileno de baixa densidade (LPDE), politetrafluoroetileno (PTFE
ou TEFLON) ou perfluoralcoxido (PFA). A destilacdo do acido é efectuada no destilador de acidos da
BERGHOF e a 4gua ultra pura é proveniente do sistema de purificacdo de agua MilliQ da Millipore.
Para a dissolucdo do chumbo metélico retiram-se a volta de 50 mg de cada amostra com uma broca
HSS DIN 338, de 1 mm ou 1,5 mm de didametro na superficie limpa (Figura 4.2), e transferem-se para

um tubo de polipropileno de 50 ml.
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Figura 4.2. a) Exemplo de um fragmento de canalizagdo de chumbo recolhido no Museu Monogréfico e Ruinas
de Conimbriga; b) Remocéao de uma amostra de chumbo na superficie limpa com a ajuda de uma mini-broca.

As amostras depois de pesadas sdo dissolvidas em 25 ml de HNO; 20 % bidestilado em banho
de ultra-sons a 35 °C, durante 60 min. Desta solugdo sao retiradas duas aliquotas, uma para analise
elementar e outra para analise dos is6topos do Pb. Estas séo diluidas de acordo com a determinacéo a
realizar, seguida de injeccdo directa no ICP-MS. Nas diluicdes é necessario ter em conta que a
quantidade total de solidos dissolvidos (TDS) tem de ser inferior a 1 g L™. Os padrdes certificados
NIST 981 e BCR 288 foram submetidos ao mesmo procedimento analitico que as amostras.

4.2.1.3 Determinacédo da composicédo elementar

Para a determinagdo da composi¢do elementar, a cada aliquota de amostra fez-se uma diluigdo
1:20 com agua ultra pura para determinacdo dos elementos presentes em quantidades vestigiais < 1000
mg kg™ (Ag, As, Bi, Cu, Ni, Sh e Sn) e uma diluigio 1:40 ou 1:100 para os elementos presentes em
quantidades menores entre 1000 e 10 000 mg kg™ (Cu, Sb e Sn). O célculo da concentragdo de cada
um dos elementos é feito por interpolagdo recorrendo a uma recta de calibragéo, preparada a partir de

solucdes padréo certificado com a gama de concentracdo entre 0,05 — 200 pg L™

A determinacdo por ICP-MS dos elementos menores e vestigiais, presentes nos artefactos de
chumbo romano, nomeadamente Ag, As, Bi, Cu, Ni, Sb e Sn consistiu no céalculo adequado da
concentracdo de cada um dos elementos recorrendo a uma recta de calibracdo externa, com soluges
padrdo multi-elementares, a partir da qual é feita uma interpolacdo. Na seguinte tabela esta
apresentada a gama de concentracdo utilizada para cada um dos elementos, na determinacdo dos

limiares analiticos e elaboragdo das rectas de calibracéo.
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Tabela 4.1. Is6topos monitorizados e gamas de concentragdo utilizadas para determinacdo dos limiares
analiticos e elaboracdo das rectas de calibracdo para os diferentes elementos.

Is6topos . 1
Elemento monitorizados Gama de concentracéo (ug L™)
Ag Ag [0,10 — 200]
As "As [0,50 — 200]
Bi 209B;j [0,05 — 100]
Cu 83cu [0,10 — 200]
Ni ONj [0,50 — 200]
Sh 123gh [0,10 — 200]
Sn H8gn [0,10 — 200]

Para os elementos menores (teores > 1000 mg kg™), a interpolacéo foi feita recorrendo & gama
alta de concentragdes da recta de calibragdo e para os elementos presentes em quantidades vestigiais
(teores <1000 mg kg™), a gama baixa de concentragdes, ambas as rectas estabelecidas com um niimero
minimo de cinco pontos de calibracéo.

Os limiares analiticos foram determinados de acordo com o definido pelas directrizes em
Validation of Analytical Procedures: Methodology do grupo de trabalho presente na Internacional
Conference on Harmonization [ICH, 1996]. Os valores dos limites de deteccdo (L.D.) e de
quantificagdo (L.Q.) foram calculados recorrendo a gama baixa das rectas de calibracdo obtidas para

cada um dos elementos, do seguinte modo:

L.D.=[3'32—Sy/x] 1
e
10 %S,/
L.Q.=—[ bW] 2)

Em que Sy é o desvio padrdo residual da curva de calibracdo que exprime a disperséo dos

valores do sinal instrumental em torno da recta, calculado pelo método dos minimos quadrados:

Sy

€)

_Elyi - (@+brx))’
x N -2

Sendo que os coeficientes a e b sdo respectivamente a ordenada na origem e o declive da recta,
x; os valores individuais de concentracdo (ug L™) e y; os valores individuais do sinal obtido em

contagens por segundo (cps).
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Os limites de deteccéo e de quantificacdo calculados para este estudo sdo expressos em mg kg
! e estfio apresentados na Tabela 4.2:

Tabela 4.2. Resultados obtidos para os limiares analiticos da Ag, As, Bi, Cu, Ni, Sb, e Sn expressos em mg kg™.

Limiares As B Cu Ni sb sn
analiticos

L.D. 0,84 1,57 1,52 1,44 2,07 1,45 0,89
L.Q. 2,53 4,75 4,62 4,38 6,28 4,40 2,69

A precisdo do método foi determinada com base no valor médio obtido durante as andlises das
solucdes padréo de calibragdo externa medindo como amostra. O padréo de calibragdo multi-elementar
3, de concentracdo 20 pg L™, permitiu estudar a precisdo do método para os elementos Ag, As, Bi, Cu
e Ni (Tabela 4.3) e 0 padréo de calibragdo multi-elementar 4 para os elementos Sh e Sn (Tabela 4.4).
Este Gltimo padréo foi estudado para a gama baixa, com a concentraco 10 pg L™, e para a gama alta,
com a de 50 ug L™, pelo facto dos elementos Sb e Sn nas amostras estudadas abrangerem uma vasta

gama de concentragé&o.

Tabela 4.3. Valores de precisdo do método obtidos com o padrdo de calibragdo multi-elementar 3 de
concentracdo 20 pg L™ (valor médio + desvio padréo).

Valores experimentais
Elemento

(ng L)
Ag 20 + 0,46
As 19+ 0,41
Bi 19+ 0,93
Cu 19+ 0,48
Ni 19+ 0,43

Para a concentracdo de 20 pg L™, a precisio do método varia entre 0,41 ug L™ 0,93 pg L™

para os elementos Ag, As, Bi, Cu e Ni.
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Tabela 4.4. Valores de precisdo do método obtidos com o padrdo de calibracdo multi-elementar 4 de
concentracdo 10 pg L™ e 50 ug L™ (valor médio + desvio padrao).

Padréo de calibragéo Valores experimentais

Elemento

multi-elementar 4 (ng L)
Sh 9+15
10 ug L*
Sn 9+0,84
Sh 52+2,1
50 ug L*
Sn 51+1,0

Para os elementos Sb e Sn, na concentracdo de 10 ug L™ a precisdo do método varia entre 0,84
ug L* e 1,5 ug L™, enquanto que na concentracdo de 50 ug L™ a 1,0 pg L* e 2,1 pug L™,
respectivamente.

Para a determinacdo da exactiddo do método de analise recorreu-se ao Material de Referéncia
Certificado BCR 288. Os valores experimentais e a exactiddo para cada um dos elementos sdo 0s
valores médios obtidos nas determinac@es realizadas durante as diversas medi¢des (n = 8) ocorridas ao
longo deste estudo. Os elementos estudados foram Ag, As, Bi, Cu, Sb e Sn e os resultados estdo

apresentados na seguinte tabela.

Tabela 4.5. Valores certificados, recomendados”, experimentais (valor médio + desvio padrao) e de exactiddo do
método para o Material de Referéncia Certificado BCR 288.

Elemento Valores certificados e Valores experimentais Exactiddo (%)
recomendados” (mg kg™) (mg kg™ -
Ag” 30,5 29+0,27 5
As 55,7 52+2,18 9
Bi 215,8 176 + 1,84 19
Cu 19,3 15+0,57 23
Sb” 30,6 29+1,52 11
sn’ 32,5 29+0,03 6

Dependendo do elemento a determinar, a exactiddo do método analitico varia entre 5 % e
23 %.
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4.2.1.4 Determinacado das razdes isotopicas do Pb

Para a determinagdo das razfes isotopicas do Pb foi necessério proceder a duas dilui¢bes: uma
12 diluicdo 1:100 com &gua ultra pura seguida de uma 22 diluicdo 1:1000 com HNO; a 1 % obtendo-se
um teor aproximado de 80 ug L™.

A determinacdo das razdes isotopicas desenvolvido por ICP-MS tem como objectivo medir,
com rigor e precisdo, a razdo entre dois isétopos de um elemento de uma dada amostra, comparando o
istopo de interesse a um isotopo de referéncia do mesmo elemento, de acordo com a seguinte

equacéo:

Is6topo de interesse

4)

Razio Isotopica = —; —
Is6topo de referéncia

Para determinar as razdes isotGpicas com rigor, num espectrometro de massa de quadrupolo
simples é recomendavel introduzir um factor de correcgdo para a discriminacdo de massas — diferenca
na sensibilidade entre cada is6topo medido [MONNA et al., 1998]. O efeito de discriminacdo de massas
mais significativo nas medicGes por ICP-MS deve-se ao efeito de carga espacial. Depois do feixe de
ibes carregados positivamente deixar o cone skimmer, a repulsdo entre os ides limita o namero total
dos que sdo transmitidos pela Optica de ides. Se o feixe i6nico for composto por ides de massas
diferentes, os ifes mais leves sdo desviados, mantendo-se os mais pesados preferencialmente no feixe
idnico. Tal facto indica que a discriminagdo de massas para a determinacdo de razfes isotdpicas
depende nédo sé da matriz como também da corrente ionica total produzida pela amostra [HEUMANN et
al., 1998]. Ou seja, a discriminacdo de massas pelo efeito de carga espacial esta correlacionado com a
diferenca de disperséo dos ides leves e pesados constituintes do feixe ionico. A melhor forma para
corrigir a discriminacdo de massas € medir uma solugdo padrdo de referéncia com composicdo
isotopica certificada. A solucdo padrdo deve ser analisada nas mesmas condigdes que a amostra, e
conter os isotopos que se pretendem determinar. O software, Elan 6100 (versdo 3.4), calcula

automaticamente o factor de correc¢éo (RFC) da seguinte forma:

S,
RFC = known (5)

Smeasured

Em que, Snown — razdo conhecida do is6topo padrao

Smeasured — razao do isétopo padrédo afectado do branco

Uma vez determinado o factor de correcgdo, corrige-se a razao isotdpica a determinar nas

amostras em estudo aplicando a equagéo:
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X
Xtrue = m;‘;;s-zred (6)

Sendo que Xpeasured — razao do isétopo medido pelo equipamento

A precisédo situa-se entre os 0,1 % e 2 %, dependendo da abundancia dos is6topos para 0s
quais a razdo é determinada, e do ajuste dos parametros referidos anteriormente [PODLAHA, 2006;
PERKINELMER SCIEX, 2007].

A determinacéo dos is6topos de Pb esta também sujeita a interferéncia isobarica do isétopo do
mercdrio (**Hg) cujo sinal é amplificado podendo originar uma impreciséo sistematica na medicao do
204ph. Por este facto, o mercurio pode ser corrigido através da medicdo do isotopo *Hg, assumindo
uma razdo isotopica constante. O software utilizado no ELAN DCR-e permite corrigir

automaticamente a medigéo do feixe ionico do *Pb face & contribuicdo do Hg da seguinte forma:
204ph = [(204) - 0,23 x 1(?02Hg) (7)

O valor 0,23 é uma constante correspondente a Abundancia (***Hg)/Abundancia (***Hg) e | a

Intensidade.

O célculo da exactiddo na determinacgdo das razdes isotopicas do Pb foi realizado utilizando o
material de referéncia certificado NIST 981. Os valores experimentais e a exactiddo para as
205pp/2%ph, 27ph/X%ph ¢ X8ph/*%Ph sho os valores médios obtidos nas determinaces realizadas

durante as diversas medigdes (n = 4) ocorridas ao longo deste estudo (Tabela 4.6).

Tabela 4.6. Valores certificados, experimentais (valor médio + desvio padrdo) e de exactiddo do método para o
material de referéncia certificado NIST 981.

Razdo isotopica

do Pb Valores certificados Valores experimentais Exactidédo (%)
200pp/*%*ph 16,937 16,896 + 0,06 0,24
207ppy2%ppy 0,915 0,914 + 0,0007 0,07
208ppy/2%6ppy 2,168 2,162 + 0,008 0,26

A exactiddo do método analitico varia entre 0,07 e 0,26 %.
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4.2.1.5 Condicbes operacionais
No inicio de cada sessdo de medicdo é necessario optimizar as condi¢fes operacionais do

equipamento. Os critérios de desempenho, especificados para este equipamento tém de ser cumpridos

do seguinte modo (Tabela 4.7).

Tabela 4.7. Critérios de desempenho para optimizagdo do ICP-MS ELAN DRC-e (cps — contagens por segundo,
u.m.a. — unidade de massa atomica).

Sensibilidade Mg > 50 000 cps
Sensibilidade U > 200 000 cps
Sensibilidade In > 250 000 cps

Ba*/Ba <3%
CeO/Ce <3%
Fundo 220 u.m.a. <2cps

As condicOes de operagdo e os parametros de aquisi¢do utilizados encontram-se definidos na

seguinte tabela (Tabela 4.8).

Tabela 4.8. Condi¢Ges operacionais e parametros de aquisi¢do para a determinagdo dos isétopos de Pb e da
composicdo dos elementos Ag, As, Bi, Cu, Ni, Sb e Sn por ICP-MS (Numero de leituras: 1 e Numero de

réplicas: 5).

Poténcia RF 1100 W
Fluxo de Argon
Plasma 15 L min™
Auxiliar 1,20 L min™
Nebulizador 0,80 L min*
Velocidade de admisséo
1 mL min®

da amostra

Medicao dos isétopos do Pb

2%ph 50 ms
Tempo de leitura 28pp ¢ 27ph 20 ms
2%pp 10 ms
N° de varrimentos 400

Modo de aquisicdo

Peak hopping

Medicdo da Ag, As, Bi, Cu, Ni, Sb, Sn

Tempo de leitura

N° de varrimentos

Variavel
30
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Em cada sessdo de trabalho é necessario uma estabilizacéo de entre 30 a 45 min, com o plasma
ligado, seguido da optimizacdo das condicbes de medicdo do ICP-MS para a sua calibracéo,
recorrendo & fungdo do software SmartTune. Quando os critérios de controlo em cada um dos métodos
do processo de optimizagdo sdo atingidos, elabora-se uma sequéncia de anélise. Esta sequéncia inicia-
se sempre com um branco (solucéo acidificada HNOz 1%, a mesma solucéo utilizada para diluicdo das
amostras), seguido do padrdo (material de referéncia certificado para a analise das razfes isotopicas do
Pb, padrdes de calibracdo multi-elementar e material de referéncia certificado para a analise
elementar). Para controlo de qualidade, em cada conjunto de seis amostras deve-se intercalar uma
solucdo de branco e uma solucéo de padrdo como amostras. O tempo de admissdo das solugbes em
cada analise € de 35 s. Entre cada uma das solugfes, da sequéncia de analise, coloca-se uma solugéo

de HNO; 1% durante 90 s para lavagem, de modo a prevenir alguma contaminacgao por arrastamento.

4.2.2  Microespectrometria de fluorescéncia de raios X, dispersiva de energia (Micro-EDXRF)

A micro-EDXRF é uma técnica de caracter ndo-invasivo, sendo particularmente utilizada no
estudo de bens culturais, a qual baseia-se fundamentalmente no efeito fotoeléctrico provocado pela
interaccdo de um feixe electromagnético de energia apropriada (na ordem dos keV) com os atomos
constituintes de um dado material. O feixe incidente, constituido por fotdes é produzido numa ampola
de raios X. Sendo uma técnica de anélise superficial, dado o poder de penetragdo do feixe de raios X
incidente na amostra (no caso de ligas metélicas na ordem das dezenas de micrometros), bem como a
absorcdo dos raios X emitidos pelos elementos constituintes da amostra, ha que ter em consideragdo
que, e em particular, no caso de artefactos metalicos arqueolégicos, o espectro de raios X obtido é
bastante influenciado pela camada de corrosdo normalmente presente. Desta forma, de modo a
determinar a verdadeira composicéo elementar do metal ou liga metalica, a preparagdo das amostras
envolve necessariamente a remocdo da camada superficial de corrosdo da area a analisar [FIGUEIREDO
et al., 2007].

A andlise da composicdo elementar das diferentes uniGes encontradas nas canaliza¢es de
chumbo foi realizada no espectrometro ArtTAX Pro instalado no Departamento de Conservacgdo e
Restauro da Faculdade de Ciéncias e Tecnologias da Universidade Nova de Lisboa (DCR-FCT/UNL).
Este espectrometro é constituido por uma ampola de Mo de raios X, um sistema de lentes policapilares
para focagem do feixe produzido na fonte de raios X e um detector de silicio termicamente arrefecido
com uma resolucéo de 160 eV a 5,9 keV (Mn-Ka). O sistema Optico de focagem e o sistema de
posicionamento permitem uma Optima resolucéo espacial de ~70 um, ou seja, permite analisar varios

pontos ao longo da secgdo limpa (Figura 4.3) [BRONK et al., 2001].
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Figura 4.3. a) Espectrometro de micro-EDXRF (ArtTAX Pro) instalado no DCR; b) Detalhe da analise pontual
(~70 um de didmetro) do corte transversal do corpo da canalizacao e respectiva juncao/unido.

A determinacdo da composicdo elementar foi feita atraves do software WinAxil [CANBERRA,
2003] com base nos parametros fundamentais e em factores de calibragdo experimental recorrendo a

padrdes metalicos. Os resultados foram normalizados a 100 %.

4.2.2.1 Preparacdo da amostra e condigdes operacionais

Para os fragmentos, a preparagdo das jungdes das canalizagbes de chumbo para a analise por
micro-EDXRF consistiu em polir uma pequena superficie da amostra com lixas de SiC com diferentes
granulometrias: P400, P1000 e P4000. No fim a amostra € limpa com alcool e deixada secar ao ar.
Para as amostras retiradas com o recurso a mini brocas, compactou-se o material de modo a obter uma
superficie homogénea, onde o feixe pudesse incidir de modo a optimizar as analises por micro-
EDXRF. Para os artefactos em que foi possivel remover uma pequena sec¢do do fragmento, esta é
introduzida num molde com a adigdo da resina epoxy 5:1 (5 g de resina e 1 g de endurecedor, Epoxi
Cure™ da Buehler) e deixada ao ar para secar. A resina seca contendo o fragmento é em seguida
polida, inicialmente com a lixa SiC P600, passando pela SiC P1000, e por fim pelas P2500 e P4000.

As amostras preparadas foram analisadas em diversos pontos, de modo a minimizar eventuais
heterogeneidades e obter um valor médio da composicdo elementar ou um perfil de uma secgdo

transversal. As condigdes de anélise estdo apresentadas na seguinte tabela:

Tabela 4.9. Condicdes operacionais para a analise por micro-EDXRF.

Diferenca de potencial 40 kv
Intensidade de corrente 600 uA
Tempo real de analise 200 s
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4.2.2.2 Calibracéo por micro-EDXRF

A calibragdo por micro-EDXRF consistiu na determinagdo dos factores de calibragéo
experimentais dos elementos maiores constituintes das juncBes das canalizagBes de chumbo. Na
auséncia de padrdes certificados numa matriz de chumbo-estanho, a determinacéo dos coeficientes de
calibracdo para cada um dos elementos foi feita recorrendo a materiais de referéncia certificados. O
BCR 288 (Lead Containing Added Impurities, da Community Bureau of Reference) foi utilizado para
determinar o coeficiente de calibra¢do do Pb, e o bronze binario SS 556 (Spectroscopic Standard, da
British Chemical Standards) para determinar o coeficiente de calibracdo do Cu e do Sn. Tendo em
conta a diferenga nos teores dos elementos constituintes das soldas e nos materiais certificados de
referéncia utilizados e de forma a avaliar o rigor nas determinages realizadas, recorreu-se a analise de
padrbes de referéncia de liga ouro-prata, de composigdo percentual de aproximadamente 80-20 e 90-
10 [ARAUJO et al., 1993], dada a semelhanca nos efeitos de matriz nas determinagdes quantitativas do
Sn (Z = 50) e Ag (Z = 47) nas matrizes de chumbo (Z = 82) e de ouro (Z = 79), respectivamente.
Assim, o coeficiente de absorcdo de massa, determinado pela Lei de Beer-Lambert (8), do Sh-La
numa matriz de chumbo é de 1580 cm? g™ sendo comparavel ao valor do coeficiente de absorcéo de

massa da Ag-Lo. numa matriz de ouro 1640 cm? g™ [TERTIAN & CLAISSE, 1982].

I(E)
m=€XP[—M(E)*P*x] ®)
Sendo que | (E) é a intensidade do feixe de raios X, com uma dada energia (E) que passa
através de uma espessura x, lo (E) € a intensidade do feixe de raios X incidente; w(E) é o coeficiente de
absorcdo de massa e p a densidade do material.
Os resultados obtidos para as amostras de referéncia demonstraram que a incerteza relativa do
método é < 10 % (Tabela 4.10).

Tabela 4.10. Resultados obtidos para os padrdes de referéncia de liga Au80Ag20 e Au90Ag10 (valor médio £
desvio padréo).

Au80Ag20 Au90Ag10
— (0 Ag(%) —— Ag(%)
Au (%) Au (%)
Valor de referéncia 80,20 19,80 90,15 9,85
Valor experimental 82,1+04 18,0+ 0,4 90,4+0,1 9,62 £ 0,06
Incerteza 2,4 91 0,3 2,3

Para estudar o comportamento do Cu na matriz de chumbo recorreu-se igualmente a dois
padrdes de referéncia de liga Au-Ag-Cu (IAEA-3 e IAEA-4) disponibilizados pela Agéncia

Internacional da Energia Atomica (Tabela 4.11).
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Tabela 4.11. Resultados obtidos para os padrdes de referéncia IAEA3 e IAEA4 (valor médio + desvio padrao).

Valor de referéncia  Valor experimental Incerteza
(%) (%) (%)
Au 87,81 88,7+ 0,15 1
IAEA3 Ag 10,82 10,1+ 0,15 6
Cu 1,08 1,13+ 0,012 4
Au 73,70 756+04 3
IAEA4 Ag 23,87 21,7+05 9
Cu 2,33 2,58 £ 0,06 11

Os valores dos limites de deteccdo (L.D.) e de quantificagdo (L.Q.) foram calculados
aplicando as equagdes 9 e 10 [IUPAC, 1978]:

LD = 3V Fundo(cps) 9

"7 Coeficiente de calibragio (cps/%) )
€

L.Q.=33*L.D. (10)

Para o Cu, Sh e Sn, os limites de deteccdo e de quantificacdo foram estimados utilizando as
amostras MMC26, composta por uma matriz de liga Pb-Sn e MMC51, composta maioritariamente por
chumbo (Tabela 4.12).

Tabela 4.12. Limites de deteccdo e de quantificacdo obtidos por micro-EDXRF numa matriz composta por uma
liga Sn-Pb (MMC26) e uma maioritariamente de Pb (MMC51).

Limares analiticos Cu (%) Sh (%) Sn (%)
L.D. 0,01 0,11 0,11
L.Q. 0,03 0,36 0,36
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4.2.3 Microespectrometria de raios X induzidos por particulas carregadas (Micro-PIXE)

A técnica de PIXE é também uma técnica ndo-invasiva de analise multi-elementar, semelhante
ao EDXRF, mas neste caso 0s raios X dos elementos constituintes das amostras sdo induzidos através
da interaccdo com particulas (em geral protdes) com energia na ordem dos MeV. Através do uso de
uma microssonda nuclear pode-se conjugar as capacidades de focagem do feixe de particulas (feixes
com dimens@es da ordem do pum) com as de varrimento de feixe e assim obter informacéo espacial dos
elementos presentes na amostra, ou seja, mapas bidimensionais da distribuicdo elementar. Neste
trabalho foi usado um feixe de protbes com 100 pA de intensidade de corrente e 2 MeV de energia,
gerado a partir de um acelerador de Van de Graaff de 2,5 MV, com uma resolugdo espacial de 3 x 4
um? através de uma microssonda nuclear de varrimento da Oxford Microbeams (OM150), a qual
permite obter mapas de 4reas da amostra até 2,6 x 2,6 mm?. Os raios X emitidos pelos elementos na
amostra foram colhidos por um detector SDD (Silicon drift detector) de 30 mm? com uma resolugéo
de 150 eV posicionado no angulo de 45° com a direccdo do feixe (Figura 4.4).

Figura 4.4. Microscopia de raios X induzidos com particulas carregadas com o acelerador Van de Graaff
instalado no CTN, do IST.

O controlo de operacdo da microssonda e a aquisicdo de dados foi realizado através do
programa OMDAQ como descrito por ALVES e colaboradores [2000].

A partir dos mapas de distribuicdo elementar obtidos sdo seleccionados pontos ou zonas de
interesse para posterior obtencdo dos espectros de raios X e sua consequente analise quantitativa. As
amostras analisadas por esta técnica foram as diferentes unides das canalizacbes de chumbo
pertencentes ao espdlio do Museu Monogréfico e Ruinas de Conimbriga, Consércio e Museu de
Meérida, Mirobriga e Aroche. Dado que este tipo de anélise é também uma analise superficial (~10 um
a 30 um) os espectros foram obtidos irradiando uma superficie polida das amostras de modo a obter

resultados quantitativos fidveis.
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A desconvolugdo dos espectros de raios X e a analise quantitativa obtida a partir deles foi
efectuada recorrendo ao programa de analise GUPIXWIN [CAMPBELL et al., 2010] e, os resultados
normalizados a 100 %.

A validacdo de toda a metodologia foi feita através da anélise do padrdo de PbTe que faz parte
do conjunto de padrées AGAR S1916. Os parametros de eficiéncia do detector foram corrigidos

irradiando um alvo puro de Sn.

Tabela 4.13. Resultados obtidos para o material de referéncia AGAR S1916 (valor médio + desvio padréo).

Valor de referéncia  Valor experimental

(%) (%)
Pb 61,89 62,4+14
AGAR
38,11 376+12
$1916
Cu 1,08 1,13+0,012

Os limites de deteccdo foram estimados também com base no material de referéncia S1916.

Tabela 4.14. Limites de deteccdo e de quantificacdo obtidos por micro-PIXE para o material de referéncia
S1916.

Limiares analiticos Cu (%) Sh (%) Sn (%)
L.D. 0,003 0,028 0,051
L.Q. 0,01 0,093 0,17

4.3 Analise estatistica multivariada

Ao conjunto de dados obtidos na andlise elementar por ICP-MS do corpo das canalizagfes de
chumbo foi feita a andlise estatistica multivariada com o software STATISTICA (v.12). A andlise
factorial, com base no método de extrac¢do dos componentes principais, permite reduzir o nimero de
variaveis iniciais para descrever os dados disponiveis e estudar a variabilidade de determinados
elementos com um maior poder discriminativo, garantido a perda minima de informacé&o, e identificar
factores independentes que representam as variacbes das observagdes originais num espaco
multidimensional [MASSART et al., 1988; MARQUES DE SA et al., 2014a]. Através da andlise factorial
é possivel comparar o padrdo da composicao elementar entre as amostras analisadas com o conjunto
de dados obtidos. Os factores loadings representativos do peso relativo de cada elemento quimico e 0s
factores scores representativos dos elementos em cada amostra face as novas variaveis (factores

comuns) foram determinados com o objectivo de identificar origens comuns nas matérias-primas
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utilizadas na manufactura do chumbo para a producdo das canaliza¢cbes de chumbo bem como dos
diversos artefactos analisados. De modo a evidenciar a estrutura fundamental dos dados iniciais e
interpretar o significado dos factores comuns fez-se a rotacdo ortogonal dos factores recorrendo ao
método varimax.

A anélise de grupos, utilizando dendrogramas, foi igualmente utilizada de modo a encontrar
conjuntos homogéneos de amostras com base na composicao elementar. O método aplicado foi o de
Ward, em que para o reagrupamento das amostras em funcao da distribuicdo do teor elementar foi

utilizada a distancia Euclideana.

4.4 Reintegracao dos artefactos de chumbo

Em virtude do elevado caréacter arqueoldgico e museoldgico dos artefactos de chumbo
estudados, as amostras preparadas para as diferentes analises a que foram submetidas foram
posteriormente restauradas no intuito de preservar as suas caracteristicas e evitando o aumento dos
processos de corrosao.

As superficies das amostras de chumbo em que se utilizou a broca para remogao de pequenas
guantidades de material (~50 mg), foram reintegradas de modo a evitar eventuais processos de
corrosdao nas areas intervencionadas. Neste procedimento foram aplicadas metodologias de
conservacao e restauro, que consistiram nas seguintes etapas:

1 — Aplicacdo do inibidor de corrosdo benzotriazol dissolvido em etanol a 3 % (m/v), seguido do
preenchimento das areas de amostragem com aplicacdo de uma solucédo de resina acrilica Paraloid B-
72° a3 % (m/v), em acetona;

2 — Reintegragdo cromatica das areas intervencionadas utilizando uma mistura de pigmentos com a
mesma solugdo de Paraloid B-72, de modo a obter uma coloracdo semelhante & dos produtos de

corrosao.
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5. RESULTADOS E DISCUSSAO

Os resultados e respectiva discussdo estdo distribuidos por quatro subcapitulos. No primeiro
subcapitulo sdo apresentados e discutidos os resultados referentes a composicdo elementar e isotopica
do chumbo, obtidos por ICP-MS, de canalizagbes de Conimbriga, e ainda de outros sitios
arqueolégicos de Epoca Imperial. No segundo subcapitulo far-se-4 uma abordagem semelhante mas,
neste caso, de artefactos com outras tipologias (principalmente projécteis, fragmentos disformes e
vestigios de produgdo metalurgica) datados do Periodo Republicano. Pretende-se com esta
comparacdo, identificar eventuais diferencas técnicas e materiais utilizados na metalurgia do chumbo e
estabelecer a proveniéncia dos minérios processados pelos romanos, de forma a avaliar se houve
evolucdo das técnicas de fabrico, bem como que trocas comerciais possam ter sucedido durante a
expansao romana e conquista da Peninsula Ibérica.

Os resultados referentes aos dois periodos serdo discutidos de uma forma integrada recorrendo
a métodos de andlise estatistica multivariada no subcapitulo seguinte.

Finalmente, um quarto subcapitulo é dedicado a investigacdo das diferentes técnicas utilizadas
nas unides entre as canalizacbes de chumbo, que foi realizado recorrendo a métodos de analise
superficial e de varrimento, em particular de espectrometria de raios X (micro-EDXRF e micro-PIXE),

de forma a determinar as variacfes na composic¢ao elementar das zonas de unido das canalizagdes.

53



RESULTADOS E DISCUSSAO

5.1 Canalizagbes — Epoca Imperial

Neste subcapitulo apresentam-se os resultados obtidos na analise por ICP-MS das amostras
das canalizagbes de chumbo de Epoca Imperial, as quais foram obtidas no corpo dos canos utilizados
pelos romanos para a construcdo dos complexos sistemas hidraulicos de algumas cidades da Lusitania,
nomeadamente Conimbriga, Augusta Emerita e Mirobriga, e da Baetica, em particular
Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago. No final apresenta-se um quadro resumo com uma sintese
dos principais resultados obtidos relacionando a cronologia dos artefactos amostrados nos varios

contextos arqueoldgicos com o tipo de matérias-primas utilizadas na metalurgia do chumbo.

5.1.1 Conimbriga

a) Composicdo Elementar

Os teores dos elementos identificados nas 44 amostras colhidas no corpo das canaliza¢Ges de
chumbo, pertencentes a diversos contextos arqueolégicos do sistema hidraulico de Conimbriga,
encontram-se na Tabela I1.1, do Anexo 11, e os intervalos de variacao estdo representados graficamente
na Figura 5.1.

1000 10000

900 - — 9000
o 800 - = 8000
2 2
< 700 = 7000
E 600 E 6000
'S s00 S 5000
£ 400 £ 4000
Q
g’ 300 § 3000
© 200 . © 2000 &

5 m w000 { |
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Figura 5.1. Representacdo grafica da variabilidade de concentragdes (gama total de valores obtidos, valores
médios e desvios padrdo associados) dos elementos Ag, As, Bi, Ni, Cu, Sb e Sn presentes nas canalizacdes de
chumbo de Conimbriga.

Os resultados obtidos evidenciam uma pequena variabilidade dos teores de Ag, Bi e Ni, 0s
quais existem apenas em quantidades vestigiais. No caso do As, e apesar de também estar presente em
quantidades vestigiais, apresenta valores desde o ndo detectado até 903 mg kg™, exibindo, por
conseguinte, uma maior variabilidade. No que se refere aos elementos Cu, Sb e Sn, estes apresentam

intervalos de variacdo muito mais elevados, estando presentes, quer como elementos menores, quer
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vestigiais. Os teores de Ag foram quantificados em todas as amostras, alcangando um valor maximo
de 346 mg kg™*. De acordo com o referido por diversos autores, 0 chumbo obtido a partir do litargirio
contem um teor méaximo de Ag a volta dos 100 mg kg*, sendo a extraccio deste metal
economicamente viavel a partir de galenas com teores de Ag superiores a 400 mg kg™ [PERNICKA et
al., 1982; STos-GALE & GALE, 1982; CRADDOCK et al., 1987; MONTERO-RUIZ et al., 2008; RENZI et
al., 2009]. Assim, os resultados obtidos para as canalizagbes sugerem um chumbo manufacturado a
partir de matérias-primas provenientes da reducéo do litargirio ou de minérios de galena empobrecidos
em Ag [STOS-GALE & GALE, 1982; GALE et al., 1984; MONTERO Rulz et al., 2008; MONTERO-RUIZ et
al., 2009a]. Por outro lado, no referente ao Sn, as amostras podem diferenciar-se em amostras com
teores < 0,01 % (10) e amostras com teores > 0,01 % (34). No entanto, saliente-se que a maioria das
amostras enriquecidas em Sn tem teores > 0,3 % (24) atingindo valores de concentragdo na ordem dos
0,9 %. A presenca de teores elevados de Sn (> 0,01 %) nos artefactos de chumbo é considerado como
um indicador da reciclagem deste metal, uma vez que este elemento encontra-se geralmente ausente
em concentragdes elevadas nos minérios de chumbo, sendo incorporado no metal através das soldas
[ASDERAKI & REHREN, 2006]. A explicacdo para os elevados teores de Sn no corpo das canalizages
reside no facto de os Romanos utilizarem frequentemente soldas compostas por uma liga de Sn-Pb em
artefactos de chumbo [WYTTENBACH & SCHUBIGER, 1973; PAPARAZZO, 1994]. Segundo Plinio, estas
soldas, muito utilizadas pelos plumbarius, seriam constituidas por uma liga com duas partes de
chumbo e uma parte de Sn (2:1), a qual designou por tertiarium na sua obra classica Naturalis
Historia [XXXIV, 48]. Por outro lado, sabe-se que na Peninsula Ibérica, os teores de Sn nos minérios
de galena, embora variem de regido para regido, sio na generalidade inferiores a 100 mg kg™*. Um
caso particular é, contudo, o dos minérios de galena de uma regido do Nordeste da Peninsula Ibérica
(distrito mineiro de Mollar-Bellmunt-Falset, Catalunha), onde a galena se apresenta enriquecida em
Sn, podendo este atingir teores da ordem dos 2000 — 4000 mg kg™. Num trabalho onde foram
analisadas 46 amostras de minério com esta origem, obteve-se um valor médio de Sn de 800 mg kg™
[MONTERO-RUIZ et al., 2008]. Ainda no que respeita aos teores de Sn deverdo referir-se dois casos
particulares que ocorrem neste conjunto de amostras de Conimbriga. Os pares MMC15, MMCL16 e
MMC17, MMC18 obtidos, cada um, a partir de uma mesma canalizacdo, como referido no capitulo
anterior da Metodologia, foram amostrados em é&reas diferentes e opostas longitudinalmente. No
primeiro caso, obtiveram-se teores de Sn de 0,03 % (MMC15) e 0,01 % (MMC16), o que indicia uma
heterogeneidade da composi¢do elementar da matéria-prima utilizada na manufactura da canalizacéo,
a qual deveria consistir em chumbo reciclado contendo alguma solda de Sn. No segundo caso,
obtiveram-se teores de Sn < 2,69 mg kg* (MMC17) e 0,05 % (MMC18), devendo-se este Gltimo
valor, muito provavelmente, ao facto da amostra ter sido colhida, como foi referido, junto a unido de
duas canalizagdes.

No que se refere a andlise elementar realizada para outros elementos, o As ndo foi detectado

em duas amostras, tendo sido, no entanto, encontrados valores méaximos de concentracdo de 379 mg
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kg™ e de 903 mg kg™. Em algumas amostras os teores de Bi e de Ni encontram-se abaixo do limite de
quantificacdo (4,62 mg kg e 6,28 mg kg™), em 6 e 13 amostras, respectivamente. Os teores do Bi
variam entre 4,9 e 167 mg kg™ e os de Ni entre 6,9 e 200 mg kg™. Os teores de Cu variam entre
0,02 % e 0,19 %, estando presente, por conseguinte, quer como elemento menor, quer como Vvestigial.
No caso do Sb a variacdo é semelhante estando presente como elemento menor na maior parte das

amostras analisadas (37), com concentracGes entre 0,03 % e 0,36 %.

Para uma interpretacdo do eventual significado da distribuicdo elementar nas canaliza¢Ges de
chumbo de Conimbriga procedeu-se a representacéo grafica das seguintes relag@es: Cu versus Sn e Cu
versus Ni; Ag versus Cu, Ag versus Sn e Ag versus Bi; Sb versus Ag e Sb versus As (Figuras 5.2, 5.3
e 5.4, respectivamente). A representacdo grafica e feita utilizando diferentes simbolos consoante o
contexto arqueoldgico das canalizagdes de chumbo amostradas. No entanto, ao longo da discussao é
tido em conta que a reciclagem do metal leva, geralmente, a uma alteracdo substancial das
concentragdes de alguns elementos vestigiais, designadamente de As e de Sh, como consequéncia do
processo de oxidacdo e volatilizacdo desses mesmos elementos, quando submetidos a altas
temperaturas [BRAY & POLLARD 2012].

As Figuras 5.2 a) e b) ilustram as distribui¢Oes elementares dos elementos Cu versus Sn e Cu
versus Ni para as canalizacGes de chumbo de Conimbriga. Face a distribuicdo destes elementos é
possivel diferenciar trés conjuntos de amostras com valores distintos. Um dos conjuntos é formado
pelas amostras com teores de Cu mais elevados (= 0,11 %) e teores de Sn mais baixos (< 0,01 %),
encontrando-se estes, na sua maioria, abaixo ou proximo do limite de quantificacdo (Tabela I1.1). As
amostras identificadas sdo algumas do Aqueduto (MMC9, MMC13, MMC14 e MMCL17) e a das
Termas do Sul (MMC12). Neste mesmo grupo de amostras, € possivel diferenciar amostras com teores
de Ni mais elevados. Este elemento ndo é comum nos minérios de chumbo, encontrando-se,
normalmente, associado aos minérios de Cu, sendo, por isso, um bom indicador de origem para estes
minérios [TYLECOTE et al., 1977; PERNICKA, 1999; KULEFF et al., 2006]. A existéncia dos valores
enriquecidos em Cu e Ni nas canaliza¢bes de chumbo sugere a obtencdo da matéria-prima a partir da
reducdo de minérios constituidos por complexos polimetalicos (jarosites, por exemplo) contendo cobre
ou, entdo, a uma contaminagao durante o processo metaltrgico. Tal facto pode ocorrer no caso em que
o chumbo foi obtido por reducéo do litargirio que seja resultante de um processo metalurgico em que
se extraiu a prata de minérios de plumbojarosites ou jarosites argentiferas, as quais a malaquite ou
outros minérios de cobre secundarios se encontrariam associados. Na Peninsula Ibérica, os depositos
minerais donde possivelmente poderdo provir estes minérios sdo os da Faixa Piritosa Ibérica, em
particular das minas da regido de Rio Tinto, ricas em minerais com elevado teor de Ag, que se
encontram na base do gossan, e em minérios de Cu, na zona de enriquecimento secundario, por vezes
contendo elevados teores de Ag e Pb [DELGADO DOMINGUEZ, 2006; PEREZ MACIAS & DELGADO
DoMINGUEZ, 2007].
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Figura 5.2. Representacdo gréafica das distribuicfes elementares Cu versus Sn (a) e Cu versus Ni (b) presentes
nas canalizacdes de chumbo de Conimbriga.

Por outro lado, também é possivel distinguir amostras com teores de Sn muito baixos, assim
como de Cu e de Ni, as quais pertencem a Casa dos Repuxos (MMC20, MMC24, MMC30 e
MMC39), além da amostra de proveniéncia desconhecida (MMC53). Devido aos baixos teores de Cu
e Ni, a origem do metal devera, provavelmente, estar relacionada com a reducdo de minérios de
galena.

As diferengas encontradas entre os teores de Cu e Ni, nestes dois conjuntos de amostras,
podem, assim, ser atribuidas a utilizacdo de minérios distintos na produ¢do do chumbo metalico. Um
dos conjuntos é formado por cinco amostras pertencentes a Casa dos Repuxos (MMC5, MMC10,
MMC47, MMC49, MMC52), com elevados teores de Cu (0,10 — 0,16 %) e de Sn, mas baixas
concentracdes de Ni. Deste conjunto destacam-se, ainda, duas amostras (MMC5 e MMC47) com 0s
valores mais elevados de Sn (0,74 % e 0,89 %). O outro grupo composto pelas restantes amostras

pertencentes a Casa dos Repuxos, Casa de Cantaber e Insula Norte, com baixo teores de Ni, com o Cu

57



RESULTADOS E DISCUSSAO

a variar entre 0,02 % e 0,08 % e o Sn entre 0,1 % e 0,7 %, sugerem uma mistura de matérias-primas

resultantes da reducdo de minérios de galena ou de complexos polimetalicos contendo Cu, mistura

constituinte da sucata de chumbo com restos de solda de Sn, que foi reciclada para a manufactura

destas canalizagdes.

As distribuicfes da Ag versus Cu, Sn e Bi encontram-se representadas nas Figuras 5.3 a), b) e

C), respectivamente.
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Figura 5.3. Representacdo grafica da distribuicdo elementar de Ag versus Cu (a), Ag versus Sn (b) e Ag versus
Bi (c) presente nas canalizagdes de chumbo de Conimbriga.
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Ja foi referido que, com base nos teores de Sn, as amostras podem diferenciar-se em dois
grupos: as consideradas como possivelmente ndo recicladas (as amostras com teores de Sn < 0,01 %),
e as recicladas, resultantes de sucata de chumbo contendo solda de Sn, para concentra¢Bes de Sn
superiores aquele limiar. Para as amostras com teores baixos de Sn, o valor mais elevado obtido para a
Ag pertence & amostra das Termas do Sul (346 mg kg™, ver também Tabela 11.1). Uma vez que o0s
teores de Ag sdo bons indicadores para o processo metalUrgico utilizado na producdo do chumbo,
entdo o chumbo metélico utilizado na manufactura das canalizacBes de Conimbriga tera resultado da
reducdo de litargirio (subproduto da copelacdo da prata) ou da reducdo de minérios de galena
empobrecidos em Ag, como também ja foi referido anteriormente. Por outro lado, as amostras MMC9,
MMC13, MMC14 e MMCL17, pertencentes ao Agqueduto, MMC20, MMC24, MMC30 e MMC39,
pertencentes a Casa dos Repuxos, MMC12 das Termas do Sul e MMC53, a da canalizacdo
descontextualizada, isto €, as amostras de chumbo provavelmente ndo reciclado, podem ser agrupadas
em dois conjuntos distintos, consoante os teores de Ag. Os baixos teores em Ag (59 — 98 mg kg™)
obtidos para as amostras do Aqueduto e para a descontextualizada sugerem que o metal das
canalizacOes foi obtido a partir da reducdo do litargirio. De acordo com o mencionado por HEALY
(1978), os romanos conseguiam obter litargirio com teores de Ag na ordem dos 20 — 100 mg kg™. Dai
que o chumbo obtido a partir do litargirio devera ter concentracdes de Ag nessa ordem de grandeza,
como séo exemplo os lingotes de chumbo romano, encontrados na Gra-Bretanha, com a inscri¢cdo EX
ARG ou EX ARGENT. Valores de Ag desta ordem de grandeza foram também determinados na
maioria de outros lingotes de chumbo encontrados na Gré-Bretanha e Suica, analisados por
WITTENBACH & SCHUBIGER (1973), ou no lingote com a inscri¢do L. Carulius Hispallus, com origem
provavel em Espanha, encontrado préximo da costa sudoeste da Cérsega [DOMERGUE et al., 1974].

A elevada concentragdo de Cu obtida para as amostras provenientes do Aqueduto
comparativamente ao valor referente a amostra de proveniéncia desconhecida (MMC) sugere a
utilizagdo de minérios distintos, provavelmente minérios de complexos polimetélicos contendo Cu, em
particular jarosites argentiferas e/ou plumbojarosites, no primeiro caso, e galenas argentiferas, no
segundo. Considerando o elemento Bi, este mantem-se preferencialmente no banho de chumbo
fundido com a Ag durante o processo de copelagdo [CRADDOCK, 1995]. As canalizagfes do sistema
hidraulico de Conimbriga com baixos teores de Ag e Bi (Figura 5.3 ¢) sugerem que o chumbo néo
reciclado, das amostras do Aqueduto (MMC9, MMC13, MMC14 e MMCL17) e a descontextualizada
(MMCS53), teréa sido produzido a partir da reducdo do litargirio. Por outro lado, a amostra proveniente
das Termas do Sul apresenta um teor mais elevado de Ag (346 mg kg™) e baixo de Bi (< 4,62 mg kg™)
sugerindo que o chumbo foi obtido por reducéo de minério de galena empobrecido em Ag (< 400 mg
kg") [MONTERO-RUIZ et al., 2008]. No entanto, o elevado valor de Cu sugere uma eventual
contaminacdo com minérios de Cu durante o processo metallrgico, como sugerido por KULEFF e seus

colaboradores (2006). As amostras da Casa dos Repuxos, identificadas como ndo recicladas,
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apresentam os teores mais baixos de Bi e Cu, e valores de concentracio de Ag entre 125 mg kg™ e 168
mg kg*, sugerindo que o chumbo possa ter sido produzido a partir de minérios de galena
empobrecidos em Ag. Para as restantes amostras que indicam terem resultado de um processo de
reciclagem do chumbo (elevados teores de Sn), ndo é possivel sugerir o tipo de matérias-primas
(minérios) utilizadas.

As Figuras 5.4 a) e b) ilustram o teor de Sb versus teores de Ag e As, respectivamente, nas
amostras analisadas.
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Figura 5.4. Representacdo grafica das distribuicbes elementares de Sb versus Ag (a) e de Sb versus As (b)
presente nas canalizacdes de chumbo de Conimbriga.

Uma correlacdo positiva entre os teores de Sb e Ag tem sido associada ao chumbo metélico
proveniente da reducdo dos minérios desse metal, enquanto uma correlacdo positiva entre 0s
elementos volateis Sb e As pode ser identificada no chumbo metalico obtido a partir do litargirio
[TYLECOTE et al., 1977; PERNICKA et al., 1981; STOS-GALE & GALE, 1982; PERNICKA, 1999; KULEFF
et al., 2006]. Tendo em conta o que foi mencionado para o chumbo reciclado e de modo a simplificar a

discussdo dos resultados obtidos, na Figura 5.5, apresentam-se as distribuicdes elementares (Sb versus
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Ag e Sb versus As) referentes as amostras das canalizagbes de chumbo identificadas como

manufacturadas com material ndo reciclado (teores de Sn < 0,01 %).
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Figura 5.5. Representagdo grafica de Sb versus Ag (a) e Sb versus As (b) para as diferentes canalizacdes de
chumbo contendo Sn < 0,01 %.

A Figura 5.5 a) mostra que, nas amostras com teores de Ag > 100 mg kg™ (Casa dos Repuxos
e Termas do Sul), os teores de Ag e Sh parecem estar directamente associados, o que reforca a ideia do
uso de chumbo obtido a partir da reducdo de minérios de galena, empobrecidos em prata. Da Figura
5.5 b) destaca-se a amostra das Termas do Sul (MMC12) que dado conter teores mais elevados de Ag,
As e Sb (Tabela 1.1, Anexo 1), indica igualmente um chumbo obtido por redugdo directa de minérios
de galena, com baixo teor em Ag contendo, contudo teores elevados em As e Sb.

Em sintese, os resultados obtidos na analise elementar sugerem o seguinte: as 4 amostras do
Agqueduto (MMC9, MMC13, MMC14 e MMC17) provavelmente provém do chumbo resultante da
reducdo do litargirio obtido de minérios de jarosites argentiferas; as 4 amostras da Casa dos Repuxos
(MMC20, MMC24, MMC30, MC39) terdo sido obtidas através da reducdo de minérios de galena
empobrecida em Ag; a das Termas do Sul (MMC12) distingue-se de todas as outras, podera ser
proveniente da reducdo de minério de galena empobrecida em Ag, mas enriquecido em As e Sb e,
associado aos minérios de Cu; e a amostra de proveniéncia desconhecida (MMC53) manufacturada

com chumbo obtido por reducéo do litargirio resultante de minérios de galenas argentiferas.
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b) Razdes Isotdpicas do Pb

As razdes isotopicas do Pb obtidas para as 44 amostras colhidas nas canalizacdes de chumbo
pertencentes a diversos contextos arqueoldgicos do sistema hidraulico de Conimbriga, encontram-se
na Tabela 11.2, do Anexo Il. A distribuicdo das razfes dos isotopos de Pb é apresentada, como é
habitual, através de duas representacdes graficas semelhantes a “reflexdo em espelho”, exibindo dois
eixos na vertical, o das ordenadas, com as razdes isotopicas “*°Pb/***Pb e 2°®Pb/*®Pb, e um horizontal,
o das abcissas, com a razo isotopica “’Pb/*®Pb [STOS-GALES & GALE, 2009], como se ilustra na
Figura 5.6.

De modo similar ao que ocorre com 0s elementos vestigiais no processo de reciclagem, a
composicao isotépica do Pb também se altera nesse processo quando se misturam chumbos de
proveniéncia diversa, tornando-se impossivel determinar com rigor as fontes dos minérios que foram
utilizados para a obtencdo da matéria-prima usada no fabrico desses artefactos [BuDD et al., 1995;
BEGEMANN et al., 2001]. Uma vez que o processo de reciclagem foi identificado na maioria das
amostras colhidas nas canalizagbes de chumbo de Conimbriga, a discussdo ira incidir
preferencialmente nas amostras com baixos teores de Sn (< 0,01 %), nomeadamente nas quatro
amostras do Aqueduto (MMC9, MMC13, MMC14 ¢ MMC17), nas quatro da Casa dos Repuxos
(MMC20, MMC24, MMC30, MMC39), e nas unicas amostras colhidas das canaliza¢des das Termas
do Sul (MMC12) e descontextualizada (MMC53), identificadas nas figuras seguintes.
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Figura 5.6. Representacéo grafica da distribuicdo das razdes isotopicas do Pb (*°Pb/**Pb e “®Ph/*®Pb versus
207ph/?%ph) para as canalizacdes de chumbo de Conimbriga.

Tal como na distribuicdo elementar, a distribuicdo das razdes isotdpicas do Pb encontra-se
definida por diferentes simbolos de acordo com os contextos arqueoldgicos de onde provém as
canalizacBes de Conimbriga analisadas. A distribui¢do das razdes isotopicas do Pb exibe uma elevada
dispersdo podendo ser uma consequéncia da utilizacdo do chumbo reciclado (em 34 das 44 amostras
analisadas). Os resultados obtidos para as canalizacbes manufacturadas possivelmente a partir de
chumbo ndo reciclado apresentam a razao isotopica 2°Pb/?**Pb com uma variagdo na 12 casa decimal,
em que os valores variam entre 18,075 — 18,368, 0 que indica 0 uso de minérios com idades
geoldgicas diferentes, uma vez que o valor daguela razdo aumenta com o tempo, como referido em

capitulo anterior. Neste grupo destaca-se a amostra proveniente das Termas do Sul, indicando o uso de
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um chumbo proveniente de um minério diferente, geologicamente mais antigo do que 0s restantes.
Para as razdes isotopicas *’Pb/*®Pb e 2®®Pb/**®Pb a variacdo ocorre entre 0,855 — 0,861 e 2,101 —
2,103, respectivamente.

De modo a fazer uma interpretacdo adequada da assinatura isotopica do Pb nas canalizagdes
de chumbo de Conimbriga é importante conhecer a distribuicdo das razdes isotopicas do Pb dos
minérios que possam ter sido utilizados no fabrico do chumbo metélico. Assim, foi construida uma
base de dados para a Peninsula Ibérica, utilizando as razdes dos isOtopos de Pb previamente
publicados para os depdsitos minerais deste metal. A seguir procedeu-se a um estudo comparativo,
tendo em vista tentar estabelecer eventuais relagdes entre as amostras analisadas e esses depdsitos.
Diversos depdsitos minerais foram considerados: minas de Cartagena-Mazarron [GREASER &
FRIEDRICH, 1970; ARRIBAS & TOSDAL, 1994; STOS-GALE et al., 1995; RAMON et al., 2011], a
principal fonte de minério de chumbo utilizado pelos Romanos durante a Republica; a Faixa Costeira
da Catalunha [CANALS & CARDELLACH, 1997; MONTERO-RUIZ et al., 2008; 2009a) e b)],
possivelmente também utilizada durante a Republica; as minas da Serra Morena, onde se incluem as
regibes mineiras de Los Pedroches, Vale de Alcudia, Linares-La Carolina e Azuaga-Fuente Obejuna
[STOS-GALE et al., 1995, TRINCHERINI, et al., 2001; HUNT-ORTIZ, 2003; SANTOS ZALDUEGUI et al.,
2004] e também outras mineracGes localizadas na Zona de Ossa Morena [TORNOS & CHIARADIA,
2004; VILLASECA et al., 2005], a principal fonte de minério do chumbo nos dois primeiros séculos do
Império Romano; a Faixa Piritosa Ibérica [STOS-GALE et al., 1995; MARCOUX, 1998; HUNT-ORTIZ,
2003], a maior e mais rica provincia metalogénica da Europa e do Mundo Antigo, caracterizada pela
sua riqueza em depositos de sulfuretos macicos, destacando-se os de plumbojarosites e jarosites
argentiferas exploradas pelos Romanos para a extrac¢do da prata; e ainda as regifes de Almeria
[ARRIBAS & TOSDAL, 1994; STOS-GALE et al., 1995; TRINCHERINI, et al., 2001; MONTERO-RUIZ &
MURILLO-BARROSO, 2010], a Astlrico-Ocidental Leonesa [TORNOS et al., 1996] e a Bacia Basco-
Cantébrica [VELASCOS et al., 1996], onde algumas minas foram igualmente exploradas durante o
Império Romano (Figura 5.7). Foi, ainda, possivel comparar com a assinatura isotdpica do Pb de
minérios de galena provenientes de diversas ocorréncias minerais de Portugal: Zona Galiza-Tras-0s-
Montes, ZCl, ZOM e ZSP [MEDINA et al., 2003; MARQUES DE SA & NORONHA, 2011; MARQUES DE
SA et al., 2014b]. As minas de Bracal e Malhada (ZCl), pelo menos estas, terdo sido exploradas pelos

romanos em meados do séc. | [MARTINS, 2011].
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Figura 5.7. Comparagao da distribuigdo das razdes isotépicas do Pb (**°Pb/2**Pb e *®®Pb/***Pb versus 2'Pb/*°Ph)
para as canalizagcGes de chumbo de Conimbriga com os dos minérios de chumbo provenientes de diversas
regides da Peninsula Ibérica.

Na Figura 5.7 observa-se um dnico grupo dos dados isotdpicos pertencentes as canalizagGes
gue se sobrepdem a alguns minérios da Peninsula Ibérica, diferenciando-se, no entanto, das regibes
mineiras de Cartagena-Mazarron, Almeria, Bacia Basco-Cantabrica, Zona Astlrico-Ocidental Leonesa
e das mineralizacBes portuguesas. Uma vez que as amostras contendo teores de Sn elevados

correspondem a matérias-primas recicladas e, por conseguinte, poderdo ter resultado de fontes muito
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distintas, ndo serdo consideradas para o estudo sobre proveniéncias. Um trabalho semelhante foi
realizado para as canalizagbes romanas do sistema hidraulico de Pompeia, o qual também evidencia
uma mistura de chumbos de proveniéncias ndo identificadas, dado que a sua manufactura envolveu a
“reciclagem como resultado da disponibilidade de material de chumbo bastante heterogéneo” [BONI et
al., 2000].

Se considerarmos somente as canalizagBes de chumbo com baixos teores de Sn (< 0,01 %) e
as regiGes mineiras da Zona da Ossa Morena, da Faixa Piritosa Ibérica, do Vale de Alcudia, de Los

Pedroches, Linares-La Carolina e Faixa Costeira da Catalunha obtém-se a seguinte representacdo

gréafica (Figura 5.8):
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Figura 5.8. Comparacéo da distribuicdo das razdes isotopicas do Pb (**°Pb/?*Ph e 2°®Pb/*®®Pb versus 2’Pb/**°Pb)

para as canalizagGes de chumbo (Sn < 0,01 %) de Conimbriga com os minérios provenientes da Serra Morena,
da Faixa Piritosa Ibérica e Catalunha.
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A distribuicdo das razBes isotdpicas do Pb para as canalizacbes da Casa dos Repuxos
assemelha-se a assinatura isotopica dos minérios de galena, empobrecidos em Ag, provenientes das
minas da Serra Morena, em particular de Linares-La Carolina e Vale de Alcudia, as quais sdo também
caracterizadas, respectivamente, por fildes metaliferos de chumbo e prata, e minérios de Pb-Zn
contendo Sh, Ag, Cu e Ni como elementos vestigiais [PALERO-FERNANDEZ & MARTIN-IZARD, 2005;
ARBOLEDAS MARTINEZ et al., 2014]. A composicdo isotdpica de algumas amostras do Aqueduto
(MMC9, MMC13, MMC14 e MMC17) sugere a mistura dos minérios de plumbojarosites ou jarosites
argentiferas, que caracterizam a Faixa Piritosa Ibérica, com o chumbo proveniente dos depdsitos
minerais de Linares-La Carolina ou do Vale de Alcudia. Esta inferéncia é também evidenciada pelos
elevados teores de Cu e Ni e baixo teor de Ag destas amostras. Para além disto, a assinatura isotopica
do Pb que caracteriza estas amostras corrobora os resultados obtidos da analise das composigdes
elementares, isto €, que o chumbo terd sido obtido por reducéo do litargirio. Esta situacdo ocorre pelo
facto de que as jarosites argentiferas, tipicas da Faixa Piritosa Ibérica, serem, geralmente, desprovidas
de chumbo em quantidade suficiente para se poder proceder a copelacdo da prata, havendo a
necessidade de adicionar grandes quantidades de chumbo para a operacdo se poder realizar [HUNT-
HORTIZ, 2003]. Exemplo deste facto é o registo de cinco lingotes de chumbo romano, com a inscrigcdo
de Carthago, encontrados na regido mineira de Rio Tinto, cuja distribuicdo das razdes isotdpicas do
Pb, em dois deles, demonstra a importacdo do chumbo do Sudeste peninsular para a extrac¢do da prata
das jarosites argentiferas da Faixa Piritosa [CRADDOCK et al., 1985; CRADDOCK, 1995; ANGUILANO et
al., 2010; ROTHENHOEFER et al., 2016].

A amostra descontextualizada (MMC53), pela sua composigédo elementar, sugere um chumbo
manufacturado a partir da reducdo do litargirio, resultante de galenas argentiferas. As razdes isotopicas
do Pb encontram-se no campo de assinatura isotdpica dos minérios da Zona da Ossa Morena.
Salienta-se ainda que, a distribuicdo da assinatura isotdpica do Pb dos depdsitos minerais da Serra
Morena sobrepfe-se parcialmente & assinatura isotopica do Pb dos minérios de galena provenientes da
Sardenha, como consequéncia da actividade geoldgica que originou esses depdsitos minerais ter
ocorrido na mesma altura [VILLA, 2009; BARON et al., 2014]. No entanto, as amostras estudadas das
canalizagbes de chumbo de Conimbriga devem ter a sua proveniéncia na Peninsula Ibérica, uma vez
que o chumbo metalico produzido nesta regido era exportado, ndo havendo a necessidade de
importacdo de outras provincias do Império Romano neste periodo cronolégico.

No caso particular da amostra das Termas do Sul, com base nos elevados teores de Ag (346
mg kg™) e de Cu (0,17 %) e tendo também em conta os de As, Ni, e Sb (Tabela I1.1, Anexo I1), poderé
depreender-se que o0 metal utilizado nesta canalizacdo resulta da redugdo de um minério de galena
empobrecido em Ag, mas possivelmente associado com minérios de cobre. As razfes isotdpicas ndo

coincidem com qualquer dos campos definidos pelas razdes isotopicas do Pb dos minérios da
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Peninsula Ibérica, embora se encontre préxima das assinaturas isotopicas do Pb dos minérios

provenientes da Faixa Costeira da Catalunha e de Linares-La Carolina.

5.1.2 Augusta Emerita

a) Composicao Elementar

Os teores dos elementos identificados nas 26 amostras colhidas nos artefactos de chumbo
depositados no Consorcio da Cidade Monumental de Mérida e no Museu Nacional de Arte Romana,
em Meérida (21 amostras colhidas no corpo das canaliza¢cfes, duas provenientes de sarcéfagos e de
urnas cinerérias, e uma de um ralo) sdo apresentados na Tabela 11.3, Anexo Il, e as varia¢Ges das

concentragdes obtidas esquematizadas na Figura 5.9.
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Figura 5.9. Representagdo gréafica da variabilidade de concentragdes (gama total de valores obtidos, valores
médios e desvios padrdo associados) dos elementos Ag, As, Bi, Ni, Cu, Sb e Sn presentes nos artefactos de
chumbo de Augusta Emerita.

Os teores dos elementos Ag, Bi e Ni apresentam-se em concentragBes vestigiais, pouco
variaveis, enquanto o As, apesar de estar presente em quantidades vestigiais, evidencia uma maior
variabilidade com um intervalo de concentragio desde o ndo detectado até 615 mg kg™. Por outro
lado, o Cu, Sb e Sn apresentam-se quer como elementos menores, quer vestigiais. A variacao obtida
para teores de Ag, entre 111 mg kg™ e 232 mg kg, sugere a producdo de chumbo a partir de matérias-
primas provenientes de minérios de galena empobrecidos em Ag [MONTERO-RUIZ et al., 2008]. No
entanto, M6 e MM8 tém teores de Ag < 100 mg kg™ o que sugere que o chumbo podera resultar da
reducdo do litargirio [HEALY, 1978; GALE et al., 1984]. No que se refere ao elemento Sn, este
apresenta a maior variabilidade, com teores que variam entre 7,4 mg kg™ e 1,51 %. Verifica-se que
somente trés (M6, M9 e MM15) tém teores de Sn entre 7,4 e 21 mg kg™, o que sugere a utilizacio de
chumbo néo reciclado (Sn < 0,01 % [ASDERAKI & REHREN, 2006]). A maioria das amostras evidencia
um chumbo reciclado com concentragdes de Sn > 0,15 % atingindo mesmo quantidades acima de 1 %,

nomeadamente as amostras provenientes do sarcéfago infantil (MM2) e do ralo (MM7). No entanto,
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duas das amostras correspondentes a chumbo reciclado apresentam teores de Sn na ordem dos 0,09 %
(MM1) e 0,04 % (MM12).

No caso dos restantes elementos, o teor de As ndo é detectado numa amostra, noutra encontra-
se abaixo do limite de quantificacdo (< 4,75 mg kg™), e alcanca valores méximos de 489 mg kg™ (M9)
e 615 mg kg* (M5). Os teores de Bi foram quantificados em todas as amostras na gama de
concentragdo entre 12 e 152 mg kg™'. Das 26 amostras analisadas, em trés néo foi detectado o Ni, 11
apresentam valores abaixo do limite de quantificacdo (< 6,28 mg kg™) e as restantes correspondem
teores entre 6,4 e 332 mg kg™. Os teores de Cu variam entre 0,03 % e 0,12 %, embora somente duas
amostras contenham Cu como elemento menor. O Sb apresenta-se com teores entre 0,04 % e 0,38 %,

sendo que na maioria das amostras (15) o Sb constitui-se como elemento menor.

No estudo da distribuicdo elementar, os elementos quantificados para os artefactos de chumbo
de Augusta Emerita foram apresentados graficamente do mesmo modo que o utilizado para os
artefactos de Conimbriga: Cu versus Sn e Cu versus Ni; Ag versus Cu, Ag versus Sn e Ag versus Bi; e
Sb versus Ag e Sb versus As (Figura 5.10, Figura 5.11 e Figura 5.12, respectivamente). A
representacdo gréafica é feita utilizando diferentes simbolos, distinguindo-se as canalizagBes de
chumbo das urnas, sarcéfagos e ralo. Para Augusta Emerita, a interpretacdo do tipo de minério bem
como das técnicas metaldrgicas utilizadas durante a Epoca Romana ¢ dificultada pelo facto de apenas

trés amostras sugerirem a utilizacdo de chumbo néo reciclado.

69



RESULTADOS E DISCUSSAO

. 16000 5 A Canalizagdes

14000 CJUrnas
A Sarcofagos
ORalo

12000

10000

8000

Sn (mg kg?)

6000 O AM
4000 ABan A

2000 A i
MMI5 O M9 M6
A A

350
b) B,
300 o
250
200

150

Ni (mg kg?)

100

50

M6
MM]S;Q " A AAS A AMs

0 500 1000 1500
Cu (mg kg?)

Figura 5.10. Representacdo grafica das distribuicdes elementares Cu versus Sn (a) e Cu versus Ni (b) presentes
nos artefactos de chumbo de Augusta Emerita.

Das trés canalizacGes de chumbo, M6, M9 e MM15, contendo Sn em quantidades vestigiais,
duas delas (M6 e M9) apresentam valores elevados de Cu (0,11 % e 0,08 %, respectivamente), mas
teores baixos de Ni (12 mg kg™ e 6,9 mg kg™, respectivamente), sugerindo o uso do chumbo
proveniente do litargirio resultante de minérios de jarosites argentiferas, plumbojarosites ou galenas
argentiferas contendo Cu. Por outro lado, a amostra MM15 tem um baixo valor de Cu e de Ni (Figura
5.10 b)), o que indica a utilizacdo de minérios de galena para a obtencdo do chumbo.

As amostras contendo Sn > 0,04 % representam a maioria, sugerindo que o metal foi obtido a
partir da reciclagem de sucata de chumbo contendo solda de Sn. Destaca-se, no entanto, a amostra M3
com elevadas concentragdes de Cu e de Ni (0,10 % e 332 mg kg™) e a amostra M5, com um elevado
valor de Cu e baixo de Ni (0,12 % e 11 mg kg™), o que indicia o uso de misturas de matérias-primas,

distintas.
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Na Figura 5.11 a), b) e c) estdo apresentadas as distribuicGes da Ag versus Cu, Sn e Bi,
respectivamente.
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Figura 5.11. Representagdo gréafica da distribui¢do elementar de Ag versus Cu (a), Ag versus Sn (b) e Ag versus
Bi (c) presente nos artefactos de chumbo de Augusta Emerita

Verifica-se que para as canalizacdes manufacturadas a partir do chumbo, provavelmente nao
reciclado, o teor mais baixo de Ag, assim como o de Bi, correspondem a amostra M6 o que sugere,
como constatado anteriormente, o uso de chumbo produzido por reducdo do litargirio. Em virtude da
elevada concentracdo de Cu esse litargirio terd sido obtido pelo processo de copelacdo da prata
resultante do processamento de minérios de jarosites argentiferas. Os teores obtidos para a amostra M9
sugerem uma fonte ambigua, isto é, sdo compativeis com um chumbo proveniente do litargirio,

possivelmente resultante de jarosites argentiferas ou galenas argentiferas, em que o processo de
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purificacdo da prata ndo foi tdo eficiente, ou de galenas empobrecidas em Ag contendo Cu (Ag 117
mg kg™ e Cu 0,08 %). No caso da amostra MM15, os baixos teores de Cu (0,03 %) e de Bi (13 mg kg’
) e o teor de Ag de 132 mg kg™ sugerem a utilizagdo de chumbo obtido a partir da reducédo de
minérios de galena empobrecidos em prata.

A Figura 5.12 a) e b) ilustra a distribuicdo elementar dos teores de Sb versus Ag e Sb versus

As.
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Figura 5.12. Representacdo grafica das distribuicdes elementares de Sb versus Ag (a) e de Sb versus As (b)
presente nos artefactos de chumbo de Augusta Emerita.

A amostra M6, contendo um baixo teor em Ag e nédo tendo sido detectado As, é mais um
indicio de que o chumbo terd sido obtido do litargirio, em que o minério primario, utilizado no
processo de copelacédo, era também enriquecido em Sbh. No referente a amostra M9, em consequéncia
dos elevados valores de As e Sb (Tabela 11.3, do Anexo Il), o chumbo utilizado, possivelmente, sera
proveniente do litargirio resultante da reducdo de minérios de galena argentiferos, que neste caso
aparentam ser enriquecidos ndo sé em Cu, mas também em As e Sh. Por fim, para a amostra MM15,
apesar dos baixos teores de As e Sb, e elevada concentracdo de Ag, o chumbo terd sido obtido por

reducdo directa de minérios de galena empobrecida em Ag.
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b) Razdes Isotdpicas do Pb

As razbes isotopicas do Pb obtidas para as 26 amostras de Mérida estdo apresentadas na
Tabela 11.4, do Anexo II. Tal como no estudo da distribuicdo elementar, a distribuicdo das razbes
isotopicas do Pb encontra-se definida por diferentes simbolos para o corpo das canalizagdes,

sarcofagos, urnas cinerérias e ralo, como se apresenta na Figura 5.13.
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Figura 5.13. Representaco gréafica da distribuicdo das razdes isotépicas do Pb (*°’Pb/?°°Pb versus *°Pb/?*Pb e
208ph/2%ph) para os artefactos de chumbo romano de Augusta Emerita.

A distribuicdo das razfes isotopicas do Pb para os artefactos de chumbo romanos de Augusta
Emerita apresenta uma elevada dispersdo, possivelmente associada a abundancia do uso de chumbo
reciclado a partir de sucata de chumbo com solda de Sn (23 de 26 amostras) na manufactura dos
diversos tipos de artefactos. Para além disto, a quase totalidade das amostras tem uma distribuicao
isotopica do Pb a variar entre os seguintes limites: 2°Pb/?**Pb entre 18,094 — 18,293; *’Pb/**Pb entre
0,858 — 0,856; 2°®Ph/**®Phb entre 2,095 — 2,116. Uma Gnica amostra (*°Pb/?**Pb = 18,385; *’Pb/**Pb =
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0,848; 2%Pb/*®Pb = 2,090) pertencente ao corpo de uma canalizacdo, desvia-se daquele conjunto
sugerindo a utilizacdo de uma matéria-prima de origem distinta.

Considerando somente as trés amostras das canaliza¢cbes manufacturadas com chumbo
provavelmente ndo reciclado (M6, M9 e MM15), as razGes isotopicas do Pb apresentam também uma
distribuicdo heterogénea, que é a seguinte: °Pb/**Pb varia entre 18,140 — 18,293; “’Pb/*®Pb entre
0,856 — 0,860; *®Pb/*®Pb entre 2,100 — 2,111. Esta variacdo deve indicar minérios de origens
diferentes utilizados no processo metaldrgico de extraccdo do metal para o fabrico das folhas de
chumbo utilizadas na manufactura das canalizacGes, 0 que seria de esperar tendo em conta 0s
resultados da analise elementar.

Comparando as razdes isotdpicas do Pb determinadas com os valores publicados da assinatura
isotopica do Pb de diversos depdsitos minerais, explorados na Peninsula Ibérica durante a ocupacgao
Romana (Fig. 5.14), tentou-se determinar a proveniéncia da matéria-prima utilizada, designadamente
da correspondente as canalizagcbes M6, M9 e MM15. Utilizou-se a mesma base de dados usada para
Conimbriga (ver 5.1.1 — Conimbriga, Razdes Isotopicas do Pb), com excepc¢do das mineralizaces
portuguesas, uma vez que, ndo tendo sido utilizadas para Conimbriga, seria surpreendente que

tivessem sido usadas na sede da provincia.
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Figura 5.14. Comparacdo da distribuicio das razdes isotdpicas do Pb (***Pb”*Pb e 2°Pb’%phb versus
2"Pb?%Ph) para os artefactos de chumbo romano de Augusta Emerita com os minérios provenientes de diversas
regides da Peninsula Ibérica, explorados em Epoca Romana.

A Figura 5.14 ilustra a similaridade do conjunto de valores das razGes isotopicas do Pb,
correspondente a maioria das amostras, com alguns minérios da Peninsula Ibérica, na qual é possivel
diferenciar os depositos minerais de Cartagena-Mazarron, Almeria, Bacia Basco-Cantabrica e Zona
Asturico-Ocidental Leonesa. Assim, e em virtude da elevada utilizagdo de chumbo reciclado com
sucata de chumbo contendo solda de Sn, os artefactos de chumbo romano pertencentes a Augusta
Emerita foram, provavelmente, o resultado da mistura de matérias-primas com proveniéncias bem
distintas, embora provavelmente todas peninsulares.

Considerando apenas as amostras de chumbo com um teor de Sn < 0,01 %, obteve-se a Fig. 5.15.
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Figura 5.15. Comparacdo da distribuicdo das razdes isotépicas do Pb (*°Pb/**Pb e 2°°Pb/®Pb versus
207pp/*%ph) para as canalizagbes de chumbo M6, M9 e MM15 de Augusta Emerita com os minérios
provenientes da Zona da Ossa Morena, Vale de Alcudia, Linares-La Carolina, Faixa Piritosa Ibérica e Faixa
Costeira da Catalunha.

A Figura 5.15 evidencia, em particular, as trés canalizagdes de Augusta Emerita,
manufacturadas provavelmente com chumbo néo reciclado, o qual poderd resultar de mistura de
minérios de proveniéncias diversas, para cada uma delas. Considerando a distribuicdo linear referida
por STOS-GALE [2001], a amostra M9, no diagrama superior indicia que pode resultar de uma mistura
de minérios provenientes da Faixa Costeira da Catalunha (caracterizada por minérios de galena
empobrecida em Ag) e de Linares-La Carolina. Por outro lado, no diagrama inferior, aparenta resultar
de uma mistura de minérios de Linares-La Carolina ou Los Pedroches e da Faixa Piritosa Ibérica. No
entanto, dada a riqueza metalifera e proximidade do Sudeste Ibérico sera, porventura, mais provavel
atribuir a sua proveniéncia a uma mistura de chumbo de minérios das zonas anteriormente referidas
excluindo a Faixa Costeira da Catalunha que se encontra muito mais afastada geograficamente. As

razdes isotdpicas do Pb obtida para a canalizacdo M6 indica uma mistura de minérios da Faixa Piritosa
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Ibérica com minérios do Vale de Alcudia ou de Linares-La Carolina, corroborando o pressuposto da
composicdo elementar de que o chumbo metalico foi produzido a partir de minérios de jarosites
argentiferos, onde seria necessario grandes quantidades de chumbo de outras fontes de minérios para a
extraccdo da prata. Relativamente & canalizagdo MM15, a razdo isotopica do Pb aponta para uma
mistura resultante dos minérios provenientes do Vale de Alcudia e da Zona Ossa Morena, cujo
chumbo metalico foi obtido a partir de uma galena empobrecida em Ag, de acordo com o elevado teor
em Ag.

5.1.3 Mirobriga
a) Composicao Elementar
Os resultados obtidos das concentragBes dos elementos identificados, nas seis amostras

recolhidas das canaliza¢fes de chumbo de Mirobriga (duas in situ e quatro no museu), encontram-se

apresentados na Tabela 1.5, Anexo Il, e esquematizados na Figura 5.16.
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Figura 5.16. Representacdo gréafica da variabilidade de concentra¢fes (gama total de valores obtidos, valores
médios e desvios padrdo associados) dos elementos Ag, As, Bi, Ni, Cu, Sb e Sn presentes nas canalizagBes de
chumbo de Mirobriga.

A Figura 5.16 ilustra que os elementos presentes em quantidades vestigiais apresentam uma
pequena variacdo nas concentracbes da Ag, As, e Ni, enquanto o Bi apresenta uma maior
variabilidade. Os elementos Cu, Sb e Sn podem apresentar-se quer em quantidades menores, quer
vestigiais.

A gama de concentracdes obtida para a Ag varia entre 131 — 153 mg kg™, 0 que sugere um
chumbo obtido a partir de minérios de galena empobrecidos em Ag. O teor de Sn foi determinado em
guantidade vestigial (0,01 %) em apenas uma Unica amostra, proveniente das Termas Este, enquanto

as restantes, com teores a variar entre 0,22 — 0,54 %, sugerem o uso de chumbo reciclado a partir de
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sucata de chumbo com solda de Sn. No caso do As, o teor varia entre 48 — 80 mg kg™ e o de Bi entre
143 — 976 mg kg™. O elemento Ni ndo foi detectado em duas amostras e, nas restantes, a concentracéo
varia entre 10 — 18 mg kg™. A gama de concentragdes obtida para o Cu varia entre 0,05 — 0,10 % e
para o Sb entre 0,09 — 0,35 %.

Nas figuras seguintes estdo ilustradas as distribuicfes dos elementos que relacionam o Cu
relativamente ao Sn e Ni, a Ag com Bi e 0 Sb com a Ag e As (Figuras 5.17, 5.18 e 5.19,
respectivamente), utilizando diferentes simbolos de acordo com os contextos arqueoldgicos estudados

em Mirobriga.
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Figura 5.17. Representagdo grafica da distribuicdo elementar Cu versus Sn (a) e Cu versus Ni (b) presente nas
canaliza¢Bes de chumbo de Mirobriga.

A amostra correspondente a canalizacdo de chumbo pertencente as Termas Este apresenta um
baixo teor de Sn e que resultara, por conseguinte, de um chumbo provavelmente ndo reciclado. Um
elevado teor de Cu, ao qual esta associado Ni em teor reduzido, sugere uma proveniéncia de minério
de galena de baixo teor de Ag associado a minério de Cu ou contaminado por este metal aquando da
sua reducdo. As restantes amostras analisadas, todas elas com teores de Sn > 0,22 %, terdo a sua
origem em sucata de chumbo reciclada, pelo que néo é possivel fazer qualquer deducéo sobre o tipo e

proveniéncia das matérias-primas utilizadas.

78



RESULTADOS E DISCUSSAO

1000

A
OTanque da Domus
800 A Termas Este
O Termas
= 600
2
Qo
E
@ 400
(o]
200 Qo
m]
0
0 50 100 150 200
Ag (mg kg™)

Figura 5.18. Representacdo grafica da distribuicdo elementar de Ag versus Bi presente nas canalizagdes de
chumbo de Mirobriga.

Observando a Figura 5.18 verifica-se que a amostra da canalizagdo de chumbo das Termas
Este apresenta um valor anormalmente elevado de Bi. Este elemento em baixas concentra¢des, quando
associado a Ag, é considerado como sendo um excelente indicador do processo metallrgico utilizado
para a obtengdo do chumbo metélico a partir da reducdo do litargirio [L’HERITIER et al., 2015]. A
analise de alguns artefactos de chumbo provenientes da Antiga Bulgéria [KULEFF et al., 2006] e outros
descobertos no Mar Negro [KULEFF et al., 1995] apresentam uma discrepancia semelhante entre as
concentragdes do Bi e Ag. Na mina de Puerto-9, Huelva, Espanha foi também possivel identificar um
fragmento de cupela contendo um valor de Bi bastante elevado [HUNT-HORTIZ, 2003], assim como em
restos de fundicdo e laminas de chumbo encontradas em algumas zonas de mineraliza¢do da Catalunha
[MONTERO-RUIZ et al., 2008]. Tendo em conta os teores de Ag e Bi bastante diferentes entre si (153
mg kg™ e 976 mg kg™, respectivamente), a interpretacdo dos resultados sugere a utilizagio de um
chumbo obtido por reducdo de minério de galena empobrecido em Ag, mas enriquecido em BI,

possivelmente uma caracteristica do depdsito mineral explorado.
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Figura 5.19. Representacdo grafica das distribuicGes elementares de Sb versus Ag (a) e de Sb versus As (b)
presente nas canalizacdes de chumbo de Mirobriga.

A composicgdo elementar da amostra proveniente das Termas Este apresenta um teor elevado
de Ag e Sh, mas baixo de As, refor¢ando a ideia de uma galena empobrecida em Ag, que terd sido

reduzida para produzir a matéria-prima com que foi manufacturada a canalizagdo em causa.

b) Razbes Isotopicas do Pb

A distribuicdo das razdes isotopicas do Pb obtidas para as seis amostras de Mirobriga estéo
apresentadas na Tabela 11.6, do Anexo Il, e Figura 5.20 distinguidas por diferentes simbolos a

semelhanca da distribuicéo elementar.
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Figura 5.20. Representacéo gréfica da distribuicdo das razdes isotépicas do Pb (**’Pb/?Pb versus 2°Pb/?*Pb e
208ph/?%°Ph) para as canalizacdes de chumbo de Mirobriga.

Como ja vimos no paragrafo anterior, todas as amostras sdo de um chumbo reciclado,

resultante de sucata de chumbo contendo solda de Sn, excepto a da Unica canalizacdo pertencente as

Termas Este.

As raz0es isotopicas do Pb das canalizacGes analisadas de Mirobriga podem ser comparadas
com a assinatura isotdpica do Pb dos diversos distritos mineiros anteriormente mencionados para a

Peninsula Ibérica (Figura 5.21), no subcapitulo de Conimbriga.

81



RESULTADOS E DISCUSSAO

19,00
18,85 &
18,70 .

b
18,55 b g

18,40

206pb/204pb

18,25
18,10
17,95
17,80

17,65
2,16

2,14

2,12

208pb/206pb

2,10
L

*;. e "

2,08 9&4 i 4
?
' o "

o

2,06

0,828 0,834 0,840 0,846 0,852

Figura 5.21. Comparacdo da distribuicdo das razdes isotdpicas do Pb (**Pb/Pb e 2%Pb/*®Pb versus
27pp/2®ph) para as canalizacdes de chumbo de Mirobriga com as dos minérios das diversas regides da Peninsula

Ibérica.

A distribuicdo das razfes isotOpicas do Pb para as canalizacdes de Mirobriga diferenciam-se
da dos distritos de mineralizacdo provenientes de Cartagena-Mazarron, Almeria, Bacia Basco-
Cantabrica, Zona Astlrico-Ocidental Leonesa e das mineralizagdes portuguesas, sobrepondo-se a de

alguns dos depositos mineiros localizados a sudoeste da Peninsula Ibérica, como também se pode

observar na Figura 5.22.
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Figura 5.22. Comparacéo da razdo isotopica do Pb (*°Pb/**Pb e ®Pb/*®Pb versus **’Pb/*°°Pb) para as
canaliza¢Bes de chumbo pertencentes a Mirobriga com os minérios da Zona da Ossa Morena, Vale de Alcudia,
Linares-La Carolina, Los Pedroches, Faixa Piritosa Ibérica e Faixa Costeira da Catalunha.

O chumbo utilizado na manufactura da canalizacdo amostrada das Termas Este, considerado
ndo reciclado, é de complexa atribuicdo. A sua composicdo isotopica encontra-se no diagrama superior
da Figura 5.22 aparentemente definida, por um lado, pela assinatura isotépica do Pb dos minérios
provenientes de Linares-La Carolina e, por outro, linearmente por uma mistura de matérias-primas de
minérios procedentes de Los Pedroches e Vale de Alcudia. Estas regides mineiras sdo caracterizadas
por minérios de galena associados a outros elementos, nomeadamente o Cu. No diagrama inferior, da
Figura 5.22, a composicdo isotopica do Pb desvia-se da linearidade definida pela maior parte dos

minérios anteriormente considerados, sugerindo antes, e também de acordo com o diagrama superior
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da mesma Figura, uma mistura de chumbo proveniente Faixa Piritosa Ibérica (resultante da reducédo

litargirio) com chumbo de depdsitos mineiros de Linares-La Carolina ou da Ossa Morena.

5.1.4  Arucci/Turobriga, Fuente Seca, Cortalago — Baetica

a) Composicao Elementar

Os teores dos elementos identificados nas seis amostras colhidas em trés sitios arqueoldgicos
localizados na Baetica (trés pertencentes as canalizagdes do Espaco Termal de San Mamés
(Arucci/Turobriga), uma do Aqueduto Romano de Fuente Seca (Aroche) e duas outras de uma
canalizacdo (1 amostra) com uma placa acoplada (1 amostra) de Cortalago (minas de Rio Tinto)

encontram-se na Tabela 11.7., Anexo 1l, e esquematizados na Figura 5.23.
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Figura 5.23. Representacdo gréfica da variabilidade de concentracfes (gama total de valores obtidos, valores
médios e desvios padrdo associados) dos elementos Ag, As, Bi, Ni, Cu, Sb e Sn, presentes nas canalizacdes de
chumbo de Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago sitios localizados na Baetica.

Os resultados obtidos da andlise elementar demonstram uma menor variabilidade das
concentracgdes para os elementos Ag, Bi, Ni e Cu, estando estes presentes em quantidades vestigiais. O
As evidencia uma maior variabilidade com uma gama de concentragdes entre 0 ndo detectado e 740
mg kg™. No caso do Sb e Sn, estes apresentam-se quer como elementos menores, quer vestigiais.

O Sn foi determinado em quantidades vestigiais em quatro amostras, trés delas abaixo do
limite de quantificac&o (4,40 mg kg™) e uma com um teor de 7 mg kg™. O teor em Sn das amostras do
corpo das canalizacbes provenientes de Arucci/Turobriga (3) e Fuente Seca (1) sugere, por
conseguinte, a utilizacdo de chumbo ndo reciclado, enquanto para a canalizagdo do sistema hidraulico
pertencente ao sitio arqueoldgico de Cortalago (minas de Rio Tinto), tera sido usado chumbo reciclado
com teores de Sn de 0,77 %, no corpo da canalizacdo, e de 0,40 % na placa que se lhe encontra
associada.

O teor de Ag varia entre 58 e 282 mg kg™ sugerindo a producéo de chumbo metélico a partir

da reducdo de litargirio para valores de Ag < 100 mg kg™ [HEALY, 1978; GALE et al., 1984] ou de
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minérios de galena empobrecidos em Ag [MONTERO-RuUIZ et al., 2008] para os restantes. Das
amostras provavelmente néo recicladas com sucata de chumbo contendo solda de Sn (Sn <7 mg kg™),
a amostra proveniente de Fuente Seca, com um teor de Ag 58 mg kg™, sugere um chumbo obtido por
reducdo do litargirio, enquanto as trés amostras de Arucci/Turobriga, contendo Ag entre 125 e 282 mg

kg™, apontam para um chumbo obtido por reducéo de galenas empobrecidas em Ag.

Para analisar a distribuicdo elementar obtida relacionaram-se os teores determinados para 0s
diversos elementos do mesmo modo que se fez para os artefactos estudados acima: Cu versus Sn e Cu
versus Ni; Ag versus Cu, Ag versus Sn e Ag versus Bi; Sb versus Ag e Sb versus As (Figuras 5.24,
5.25 e 5.26, respectivamente). A representacdo grafica é feita utilizando diferentes simbolos de acordo

com os sitios arqueoldgicos.
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Figura 5.24. Representacéo gréafica das distribuicfes elementares Cu versus Sn (a) e Cu versus Ni (b) presentes
nas canalizagdes de chumbo de Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago (Rio Tinto).

No grupo das amostras com baixo teor de Sn, trés delas provenientes de Arucci/Turobriga (Al
e A2) e Fuente Seca (FS1), apresentam baixo teor de Cu e Ni n&o detectado, enquanto a amostra A3
tem uma elevada concentragdo de Cu e Ni sugerindo o uso de minérios com origens distintas na
producdo do chumbo metalico. A baixa concentracdo de Cu e a auséncia de Ni indica um chumbo

obtido a partir de minérios de galena. A amostra que evidencia um elevado teor de Cu, associado a
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teores de Ni, 56 mg kg™, indicia que o minério utilizado foi, provavelmente, uma jarosite argentifera
ou uma plumbojarosite.
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Figura 5.25. Representagdo gréafica da distribuigdo elementar de Ag versus Cu (a), Ag versus Sn (b) e Ag versus
Bi (c) presente nas canalizagdes de chumbo de Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago.

A amostra (FS1) da canalizacdo proveniente de Fuente Seca apresenta baixos teores de Ag e
Bi, 58 e 34 mg kg™ (Tabela 11.7, Anexo Il), respectivamente, o que sugere um chumbo obtido por
reducdo do litargirio. As amostras pertencentes as canalizagdes de Arucci/Turobriga indicam o uso de
chumbo obtido por reducdo de galenas empobrecidas em Ag, em virtude dos teores de Ag >
100 mg kg™, bem como dos teores de Bi. No que respeita & amostra A3, dado o elevado teor de Cu e
o0s vestigios de Ni, o chumbo tera sido obtido por reducdo de galenas empobrecidas em Ag que
estariam associadas a minérios de cobre ou, entdo, a uma contamina¢do com minérios de cobre
durante a operacdo de reducdo da galena.
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Figura 5.26. Representacdo grafica das distribuicdes elementares de Sbh versus Ag (a) e de Sb versus As (b)
presente nas canalizacdes de chumbo de Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago.

As elevadas concentragdes de Ag, As e Sb (Figura 5.26) obtidas para duas das amostras
provenientes de Arucci/Turobriga sugerem também a utilizacdo de chumbo produzido a partir da
reducdo de minério de galena empobrecido em Ag. Relativamente a amostra A3, apesar do baixo teor
de As, os teores de Ag e Sb também indicam uma galena empobrecida em Ag. Embora estas trés
canalizacbes de chumbo tenham a mesma cronologia e pertencam ao mesmo contexto arqueoldgico
[MEDINA ROSALES, 2009; 2015], a amostra A3 destaca-se pela inscricio MTF inserida numa das
extremidades da canalizagdo (Figura 1.8, Anexo 1) e pela variabilidade das concentracGes obtidas para
0 As que podem estar relacionadas com a utilizacdo de minérios de proveniéncias diferentes ou com o
nimero de etapas metallrgicas a que o minério foi submetido para a extraccdo do metal, dada a
volatilidade deste elemento. A amostra pertencente & canalizacdo do Aqueduto de Fuente Seca tera
resultado da reducdo de litargirio, inferéncia reforcada também pela auséncia de As na amostra

analisada.
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b) Razdes Isotdpicas do Pb

As razbes isotOpicas do Pb obtidas para as seis amostras analisadas encontram-se na Tabela
11.8, do Anexo Il. Como habitualmente, a distribuicdo das razdes isotdpicas do Pb encontra-se definida

por diferentes simbolos de acordo com o sitio arqueol6gico, como se indica na Figura 5.27.
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Figura 5.27. Representacdo gréfica da distribuicdo das razdes isotépicas do Pb (*°’Pb/?°°Pb versus 2°Pb/?**Pb e
28pp/2%ph) para as canalizacdes de chumbo de Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago (Rio Tinto).

Apesar da reduzida amostragem realizada, mas tendo também em atencdo o estudo anterior da
composicao elementar, a distribuicdo heterogénea das razdes dos is6topos do Pb das canaliza¢Ges de
chumbo sugere a utilizagdo de chumbo com origem em minérios distintos. Contudo, as amostras
eventualmente manufacturadas com chumbo ndo reciclado, provenientes de Arucci/Turobriga
apresentam uma distribuicéo linear, sugerindo um mesmo depdsito mineral de origem para as galenas
processadas. A Unica amostra pertencente a canalizacdo de Fuente Seca tem razdes isotdpicas do Pb

que ndo caem nessa distribuicdo linear, o que indica uma proveniéncia do chumbo diferente da das

amostras de Arucci/Turobriga.
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A seguir, tentar-se-& estabelecer uma relagdo entre os resultados obtidos para a distribui¢do
isotopica do Pb destas canalizagfes de chumbo romanas e a assinatura isotopica do Pb publicada para
os diferentes depositos de minérios da Peninsula Ibérica, excepto as mineralizagbes portuguesas, e

adequadamente identificados no subcapitulo de Conimbriga. A Figura 5.28 ilustra essa comparacao.
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Figura 5.28. Comparacdo da distribuicdo das razdes isotdpicas do Pb (*®Pb/*Pb e 2%Pb/*®Pb versus
207pp/*%ph) para as canalizacdes de chumbo de Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago (Rio Tinto) com os
minérios de diversas regides da Peninsula Ibérica.

A figura anterior permite verificar que as razdes isotdpicas do Pb sobrepdem-se as de alguns
dos minérios da Peninsula Ibérica, dos quais sdo excluidos os depdsitos minerais de Cartagena-
Mazarron, Almeria, Bacia Basco-Cantabrica e Zona AstUrico-Ocidental Leonesa.

Para uma maior facilidade de interpretagdo, na Figura 5.29 faz-se a mesma comparagdo mas,

excluindo os dep6sitos minerais acima referidos.
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Figura 5.29. Comparacdo da distribuicdo das razdes isotdpicas do Pb (**Pb/*Pb e 2%Pb/*®Pb versus
207ph/?%ph) para as canalizacdes de chumbo de Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago com os minérios
provenientes da Zona da Ossa Morena, Vale de Alcudia, Linares-La Carolina, Los Pedroches, Faixa Piritosa
Ibérica e Faixa Costeira da Catalunha.

A representacdo grafica sugere para as amostras pertencentes as canalizagcGes de chumbo de
Arucci/Turobriga uma distribuicdo linear de mistura de minérios, excepto para a amostra Al que se
integra ao campo isotopico de Pb que caracteriza 0s minérios provenientes do Vale de Alcudia. No
referente a amostra A2, esta apresenta uma semelhancga aos minérios de galena provenientes da Zona
da Ossa Morena [TORNOS & CHIARADIA, 2004]. Devido & composicéo elementar da amostra A3, esta,
eventualmente, poderd atribuir-se a uma mistura de chumbos distintos das restantes amostras

pertencentes a Arucci (Al e A2), os quais resultardo de minérios de galena da Ossa Morena
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misturados com chumbo proveniente da reducdo do litargirio com origem na Faixa Piritosa Ibérica
(Ag = 125 mg kg™"). A canalizacdo pertencente ao sistema hidraulico de Fuente Seca indica um
chumbo proveniente de minérios de galena argentifera localizados na Zona da Ossa Morena.

As amostras (quatro) de canalizagbes de chumbo colhidas na regido da antiga Baetica e,
embora, 0s sitios arqueoldgicos se encontrem proximo da Faixa Piritosa Ibérica, verifica-se que a
matéria-prima utilizada na manufactura das canalizagcbes de Arucci/Turobriga e Fuente Seca tém

origem semelhante a utilizada em Conimbriga, Mirobriga e Augusta Emerita.

5.1.5 Consideracdes gerais sobre a metalurgia do chumbo no Império Romano

Ao longo do presente estudo investigou-se a metalurgia do chumbo utilizada na manufactura
das canalizagcBes para os sistemas hidraulicos usados nos diferentes contextos arqueoldgicos das
cidades de Conimbriga, Augusta Emerita e Mirobriga da provincia da Lusitania e Arucci/Turobriga,
Fuente Seca e Cortalago da Baetica. Na Tabela 5.1. apresenta-se resumidamente, para cada contexto
arqueoldgico, a cronologia, bem como as matérias-primas associadas. Assim, no que se refere a Casa
dos Repuxos (Conimbriga) e aos varios edificios publicos da cidade capital da Lusitania, Augusta
Emerita, evidencia-se 0 nimero elevado de canaliza¢fes manufacturadas com chumbo reciclado: 87 %
e 85 9%, respectivamente. No que se refere as canalizagdes manufacturadas com chumbo
possivelmente ndo reciclado destacam-se, em Conimbriga, as quatro amostras do Aqueduto,
atribuiveis ao seculo 1 d.C., e a amostra descontextualizada, as quais foram obtidas a partir da redugédo
do litargirio. Por outro lado, as quatro amostras da Casa dos Repuxos e a das Termas do Sul (também
de chumbo néo reciclado) foram manufacturadas com chumbo obtido por reducdo de galenas nédo
argentiferas, designadamente esta Gltima que se apresenta enriquecida em As e Sb (Tabela 11.1). Em
Augusta Emerita, somente trés amostras de canalizacbes de edificios publicos reflectem o uso de
chumbo néo reciclado, sendo que duas delas foram manufacturadas com chumbo obtido a partir da
reducdo do litargirio e uma de galena ndo argentifera. Nos pequenos centros urbanos, como
Mirobriga, chumbo possivelmente ndo reciclado obtido por reducdo de uma galena ndo argentifera
enriquecida em Bi e Sb (Tabela 11.3), foi utilizado na manufactura da canalizacdo amostrada das
Termas Este, as primeiras termas publicas erguidas no decorrer do século I. Contudo, as restantes
canalizacbes de Mirobriga, pertencentes a edificios de construcdo posterior, evidenciam o uso de
chumbo reciclado. No espacgo termal de San Mamés (séc. 1) (Arucci/Turobriga) encontrou-se somente
chumbo ndo reciclado, obtido por reducdo do litargirio ou de minérios de galena ndo argentiferos,
enriquecidos em As e Sb (Tabela 11.4). A canalizagdo integrante do Aqueduto, de Fuente Seca, de
igual cronologia, indica o uso de chumbo ndo reciclado obtido a partir da reducdo do litargirio. Por
outro lado, a canalizacdo de chumbo pertencente a oficina metaldrgica encontrada em Cortalago, de

cronologia muito posterior, evidencia o uso de chumbo reciclado.
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Do quadro resumo € evidente a, cada vez maior, utilizagdo do chumbo reciclado em contextos

posteriores a meados do século | d.C.

Tabela 5.1. Quadro resumo de identificagdo das amostras estudadas, contextos arqueolégicos,

cronologias e matérias-primas associadas.

Sitios Contextos Cronologia Matéria-
- - . N° de amostras .
arqueolégicos arqueologicos (Anno Domini) prima
4 .
Litargirio
Aqueduto 4154 (MMC9, MMC13, MMC14, MMCL17)
Chumbo
3 .
reciclado
Insula Norte 41 -68 2 Ch_umbo
reciclado
Casa de Cantaber 69 — 96 1 Ch_umbo
reciclado
Conimbriga Galena
Termas do Sul 69 — 117 1 (MMC12) nao
argentifera
28 Ch_umbo
reciclado
Casa dos Repuxos 117 -138 4 Galena
(MMC20, MMC24, MMC30, MMC39) nao
argentifera
Descontextualizada - 1 (MMC53) Litargirio
Chumbo
17 .
reciclado
Augusta Emerita Edificios publicos Séc. 1 -1V 2 (M6, M9) Litargirio
Galena
1 (MM15) nao
argentifera
Tanque da Domus Séc. Il 1 Ch_umbo
reciclado
Galena
Mirobriga Termas Este Séc. | 1 (RM3) nédo
argentifera
Termas Séc. | -1V 4 Ch_umbo
reciclado
Galena
. . Espaco Termal de , 2 (A1, A2) néo
Arucci/Turobriga San Mamés Séc. | argentifera
1 (A3) Litargirio
Fuente Seca Aqueduto _ Séc. | 1 (FS1) Litargirio
Cortalago Oficina metalurgica Epoca Claudio- 2 Chumbo
Adriano reciclado
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5.2 Projécteis, fragmentos disformes e vestigios de producdo metalurgica — Periodo
Tardo-Republicano

Do Periodo Republicano foi possivel analisar dois conjuntos de artefactos de chumbo

constituidos na sua maioria por projécteis, fragmentos disformes e eventuais vestigios de producao

metaldrgica. Estes artefactos foram encontrados num possivel acampamento militar localizado no Alto

dos Cacos (Almeirim) e num outro sitio arqueolégico de cronologia Tardo-Republicana, 0 Monte dos

Castelinhos (Vila Franca de Xira), localizado na margem direita do Tejo.

5.2.1 Alto dos Cacos, Almeirim

a) Composicdo Elementar

Os resultados obtidos das concentragdes dos elementos, identificados nas 24 amostras
recolhidas dos projécteis de chumbo encontrados no sitio arqueoldgico de Alto dos Cacos, Almeirim,
encontram-se apresentados na Tabela 1.9, Anexo Il, e esquematizados na Figura 5.30.
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Figura 5.30. Representacdo grafica da variabilidade de concentracGes (gama total de valores obtidos, valores
médios e desvios padrdo associados) dos elementos Ag, As, Bi, Ni, Cu, Sb e Sn presentes nos projécteis de
chumbo encontradas no Alto dos Cacos, Almeirim.
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Para o conjunto de projécteis de chumbo analisados, pode observar-se que os teores dos
elementos Ag, As, Bi, Ni e Sh correspondem a quantidades vestigiais. No entanto, no caso do As e Sbh,
0s seus teores exibem uma elevada variabilidade. As concentracfes de Cu e de Sn apresentam-se, por
sua vez, quer como elementos menores, quer como vestigiais.

Das 24 amostras, 22 tém teores de Ag < 100 mg kg™ e duas com concentracéo de 115 mg kg™
e 157 mg kg™ sugerindo o uso de chumbo obtido a partir da reducéo do litargirio e de minérios de
galena empobrecida em Ag. Relativamente ao teor de Sn, as amostras sao diferenciadas, também, em

dois grupos: as de chumbo provavelmente ndo reciclado (Sn < 0,01 %), com valores a variar desde o
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ndo detectado até 86 mg kg™ (seis amostras); e um outro grupo composto pela maioria das amostras,
possivelmente de sucata de chumbo com solda de Sn reciclada, apresentando uma gama de teores
entre 0,04 % e 0,44 % (18). O arsénio (As) ndo foi detectado em cinco amostras e, em duas delas,
encontra-se abaixo do limite de quantificagdo (< 4,75 mg kg'). Nas restantes, a gama de
concentragdes varia entre 10 — 464 mg kg™'. Em todas as amostras, o Bi é quantificado numa gama de
teores entre 29 e 86 mg kg™. O Ni ndo foi detectado em cinco amostras, oito encontram-se abaixo do
limite de quantificacdo (< 6,28 mg kg™) e as restantes tém teores que véo desde 6,78 mg kg™ até um
méaximo de 54 mg kg™. Por sua vez, o teor de Cu varia entre 0,02 — 0,13 %, indiciando 0s teores mais
elevados para o uso de jarosites argentiferas associadas a minérios de Cu durante a producdo priméria
de litargirio, a partir do qual, por reducdo, se obteve chumbo utilizado na manufactura dos projécteis

de funda. Por fim, o teor de Sb varia entre 4,94 mg kg™ e 0,08 %.

De forma a discutir a distribui¢do elementar neste conjunto de artefactos de chumbo romanos,
estes foram diferenciados de acordo com a sua forma/tipologia (oblonga, bicénia, bitroncoconica e
oliviforme), a qual foi identificada com diferentes simbolos nas representagdes graficas Cu versus Sn e
Cu versus Ni; Ag versus Cu, Ag versus Sn e Ag versus Bi; Sb versus Ag e Sb versus As (Figuras 5.31,
5.32 e 5.33, respectivamente), que se apresentam a segulir:
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Figura 5.31. Representacdo grafica das distribuicdes elementares Cu versus Sn (a) e Cu versus Ni (b) presentes
nas diferentes tipologias dos projécteis de chumbo encontrados no sitio arqueoldgico do Alto dos cacos.
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A Figura 5.31 a) e b) ilustra a formacdo de dois grupos, independentemente da forma/tipologia
dos projécteis: um corresponde a baixos teores de Sn (< 0,01 %) e elevados de Cu, o que indicia que
foram manufacturados com chumbo obtido por reducdo do litargirio, muito provavelmente um
subproduto resultante da copelacdo da prata a partir de minérios de jarosites argentiferas ou de
plumbojarosites associados a minérios de Cu (com proveniéncia provavel na Faixa Piritosa Ibérica) ou
de galena argentifera contendo Cu ou associada a minérios deste metal; e um outro grupo que
apresenta teores altos de Sn e baixos de Cu e Ni, que sugere, na maior parte do chumbo utilizado
nestes projécteis, a reciclagem de sucata chumbo com uma origem diferente da do primeiro grupo.
Salienta-se, por outro lado, que o Unico projéctil oliviforme, integrado no primeiro grupo, destaca-se
pelo elevado teor em Ni (54 mg kg™) relativamente ao teor deste elemento nas restantes amostras (<
16 mg kg™ existentes nos dois grupos.
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Figura 5.32. Representacdo grafica da distribuicdo elementar de Ag versus Cu (a), Ag versus Sn (b) e Ag versus
Bi (c) presente nos projécteis de chumbo encontrados no sitio arqueoldgico de Alto dos Cacos.
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As distribuicGes elementares representadas na Figura 5.32 a), b) e c) evidenciam, tal como as
representadas na Figura anterior, um comportamento independente da forma/tipologia dos projécteis
de chumbo analisados. Por outro lado, reforcam as deducdes ja retiradas das representagdes anteriores,
isto é, as amostras que se encontram assinaladas na Figura 5.32 c) foram, muito provavelmente,
manufacturadas com chumbo obtido por reducdo do litargirio, dadas as concentracdes de Ag < 100 mg
kg™ e a correlacdo existente entre os teores deste elemento e os do Bi.

A Figura 5.33 a) e b) ilustra a distribuicdo elementar dos teores de Sb versus Ag e Sb versus As. Como
ja referido atrds, uma correlagdo positiva entre os teores de Sh e Ag sugere que o chumbo é
proveniente dos minérios do proprio metal (galenas) e uma correlagdo positiva entre os teores de Sbh e

As é, muitas vezes, associada ao chumbo metélico obtido a partir do litargirio.
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Figura 5.33. Representacdo grafica das distribuicGes elementares de Sh versus Ag (a) e de Sb versus As (b)
presente nos projécteis de chumbo do sitio arqueolégico de Alto dos Cacos.

A Figura 5.33 a) demonstra uma correlacéo positiva elevada (R? = 0,984) entre os teores de

Ag e Sb para as seis amostras contendo um teor em Sn < 0,01 % (provavelmente chumbo néo
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reciclado) sugerindo o uso de chumbo obtido por reducdo de minérios de galena. Para este mesmo
conjunto de amostras pode observar-se, também, que o As ndo foi detectado em cinco das seis
amostras e na outra o seu teor € menor que o valor do limite de quantificagdo, enquanto os teores do
Sb sdo muito baixos, indicando que o chumbo foi obtido por redugdo do litargirio. Os resultados
obtidos sugerem que as seis amostras com baixo teor de Sn foram manufacturadas com chumbo obtido
por reducdo do litargirio (Ag < 100 mg kg™), sendo algum deste resultante da copelacdo da prata a
partir de minérios de galena argentifera (elevada correlacdo Ag/Sb) enriquecida em Cu ou associados a

minérios de Cu (Cu a variar entre 0,07 mg kg™ e 0,13 mg kg™).

b) Razdes Isotdpicas do Pb

A distribuicdo das razbes isotopicas do Pb obtidas para estes artefactos foi, como
habitualmente, diferenciada entre amostras recicladas de sucata de chumbo contendo solda de Sn (Sn
> 0,04 %) e ndo recicladas (Sn < 86 mg kg™). Os resultados encontram-se apresentados na Tabela

11.10, do Anexo I, e na Figura 5.34.
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Figura 5.34. Representaco gréafica da distribuicdo das razdes isotopicas do Pb (’Pb/?°°Pb versus *°Pb/?*Pb e
208ph/2%ph) para os projécteis de chumbo do sitio arqueoldgico de Alto dos Cacos (circulo azul — chumbo no

reciclado).
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A distribuicdo das razBes isotopicas do Pb para os projécteis de chumbo apresenta uma
dispersdo elevada sugerindo a utilizagdo de fontes de minérios ou matérias-primas bastante distintas.
Neste conjunto de amostras destaca-se um grupo mais homogéneo (circulo azul) constituido por seis
projécteis manufacturados com chumbo ndo reciclado, caracterizados com as seguintes razdes
isotopicas de Pb: “°Pb/***Pb 18,102 — 18,220; “’Pb/**Pb 0,856 — 0,858; e *Pb/**Pb 2,093 — 2,103.

De modo similar ao estudo comparativo das canaliza¢cbes de chumbo romano para as urbes da
Lusitania tentou-se estabelecer uma relacdo (Figura 5.35) entre as composi¢Oes isotopicas do Pb dos
projécteis e as dos diversos minérios de chumbo e de complexos polimetélicos contendo Cu na
Peninsula Ibérica (ver subcapitulo Conimbriga). Neste estudo, e por se tratar de artefactos bélicos de
facil transporte consideraram-se, também, algumas regifes com dep6sitos minerais do Mediterraneo,
em particular as situadas na Grécia, Italia, Franca e Tunisia, por onde as legides romanas passaram

durante a Republica.
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Figura 5.35. Comparacdo da distribuicdo das razdes isotopicas do Pb (**Pb/*Pb e ®Pb/*®Pb versus
207ph/2%ph) para os projécteis de chumbo do sitio arqueolégico do Alto dos Cacos com os minérios provenientes

de diversas regides da Peninsula Ibérica.
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Na Figura 5.35 é possivel verificar que as assinaturas isotopicas do Pb que caracterizam 0s
minérios provenientes dos depositos minerais de Almeria, Cartagena-Mazarrdén, Zona Asturico-
Ocidental Leonesa e Bacia Basco-Cantébrica ndo sdo coincidentes com as do chumbo utilizado na
manufactura dos projécteis.

Focalizando-nos, apenas, nos seis projécteis que possivelmente foram manufacturados a partir

do chumbo néo reciclado (Sn < 0,01 %) construiu-se a Figura 5.36.
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Figura 5.36. Comparacdo da distribuicio das razdes isotépicas do Pb (*°Pb/Pb e 2°°Pb/*®Pb versus
27pp/2®ph) para os projécteis de chumbo n&o reciclado (Sn < 0,01 %), do sitio arqueolégico do Alto dos Cacos
com 0s minérios provenientes Serra Morena, da Faixa Piritosa Ibérica, Catalunha e Portugal.

As razdes isotopicas do Pb para este conjunto de projécteis indicam uma maior sobreposi¢do
com as das fontes do SE da Peninsula Ibérica, nomeadamente com os minérios de galena argentifera
provenientes do Vale de Alcudia, Linares-La Carolina e Zona da Ossa Morena, e com as jarosites

argentiferas ou complexos polimetélicos contendo Cu provenientes da Faixa Piritosa Ibérica. Contudo,
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0 projéctil AC320 aparenta ser proveniente de minérios de galena do Vale de Alcudia, em ambos 0s
diagramas.

Pelas razdes previamente referidas, do mesmo modo que se fez para os minérios da Peninsula
Ibérica, foi elaborada uma base de dados com as razGes isotdpicas do Pb das principais zonas de
mineralizacdo do Mediterraneo, nomeadamente dos minérios de chumbo da Grécia [STOS-GALE et al.,
1996], Sardenha, Toscénia [STOS-GALE et al., 1995], Franca (Mont-Lozére Massif e Cévennes-
Montagne Noir) [BONI & KOEPPEL, 1985; TRINCHERINI et al., 2001] e Tunisia [SKAGGS et al., 2012]
(Figura 5.37).
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Figura 5.37. Comparacdo da distribuicdo das razdes isotépicas do Pb (*°Pb/Pb e 2°°Pb/*®Pb versus
207ph/?%ph) para os projécteis de chumbo do sitio arqueolégico do Alto dos Cacos com os minérios de chumbo
provenientes da Grécia, It&lia, Franca e Tunisia.

A assinatura isotdpica do Pb que caracteriza 0s minérios provenientes dos distritos mineiros da
Grécia, Toscénia e Tunisia encontra-se bem definida e diferencia-se claramente da distribuicdo das

razdes isotdpicas determinadas para os projécteis de chumbo de Alto dos Cacos.
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Os valores das razbes isotopicas de Pb obtidas para, pelo menos quatro dos projécteis
manufacturados com chumbo provavelmente néo reciclado sugerem uma origem na Sardenha (Figura
5.38), onde existem importantes depositos de minérios de Pb-Zn e de galenas, na sua maioria,

argentiferas [RENziI et al., 2009].
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Figura 5.38. Comparacdo da distribuicdo das razdes isotopicas do Pb (*°Pb/Pb e 2°°Pb/?®Pb versus
27pp/2ph) para os projécteis de chumbo ndo reciclados (Sn < 0,01 %) do sitio arqueolégico do Alto dos Cacos
com a dos minérios de chumbo provenientes da Franca e Sardenha.

No entanto, sabe-se que a assinatura isotopica do Pb de alguns minérios do Mediterraneo e,
em particular, os da Sardenha, se sobrepde parcialmente a dos depésitos minerais da Serra Morena e
da Zona da Ossa Morena. Para além disto, a auséncia de dados da assinatura isotopica do Pb das fontes
de minério exploradas pelas comunidades indigenas, durante a Republica, pode ser uma justificacdo de
ndo se conseguir atribuir a proveniéncia do chumbo & fonte mineral.

Contudo, é necesséario ter em conta que estes projécteis, bem como os fundibulérios, poderiam
ser originarios da Peninsula Ibérica, como é evidenciado em estudo semelhante sobre a determinacgao
da assinatura isotdpica do Pb nestes artefactos encontrados em diferentes zonas de Espanha. Por
exemplo, os de Monzon e Cerro de Balas, localidades situadas a Norte e a Sul de Espanha,

respectivamente, indicam uma manufactura com chumbo proveniente da Serra Morena, enquanto para
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os de Sanisera (Ilha Menorca), o chumbo corresponderd a uma importacéo de Cartagena [MULLER et
al., 2015]. Segundo diversos autores classicos, na antiguidade eram conhecidos os fundibulérios
nativos das llhas Baleares, inicialmente referidos na Batalha do Cabo Ecnomo, travada entre as
armadas romanas e cartagineses, durante a Primeira Guerra Punica, na Sicilia (310 a.C.; Diodoro
Siculo Bib. Hist. V.17.1) [WALTON, 1963] e referida também por Estrabdo (Geog. 111.5.2), Livio (Ab
Urbe Condita 18.5-7) e Vegécio (De Re Militari, I) [JONES, 1923; FOSTER, 1989; MILNER, 1996].

5.2.2 Monte dos Castelinhos — Vila Franca de Xira

a) Composi¢do Elementar

Os teores dos elementos identificados nos 29 artefactos de chumbo, constituidos por projécteis de
funda, provaveis vestigios de producdo metalurgica e fragmentos disformes, recolhidos no sitio
arqueolégico do Monte dos Castelinhos, Vila Franca de Xira, encontram-se na Tabela 11.11, do Anexo

I1, e apresentam-se graficamente na Figura 5.39.
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Figura 5.39. Representacdo grafica da variabilidade de concentracfes (gama total de valores obtidos, valores
médios e desvios padrdo associados) dos elementos Ag, As, Bi, Ni, Cu, Sb e Sn, presentes nos diversos
artefactos de chumbo encontrados no sitio arqueoldgico do Monte dos Castelinhos (* Valor maximo obtido para
o Bi).

Os elementos Ag, As, Bi, Ni e Sb foram obtidos, apenas, em quantidades vestigiais, enquanto
0 Cu e 0 Sn surgem quer como elementos vestigiais, quer como elementos menores.

Dos artefactos de chumbo analisados, 14 deles, designadamente quatro dos projécteis (MC2,
MC3, MC6 e MC12), sete dos fragmentos disformes (MC8, MC10, MC18, MC19, MC21, MC27 e
MC28) e trés dos vestigios de producdo metaldrgica (MC23, MC26 e MC29) apresentam teores de Ag
< 100 mg kg™ sugerindo chumbo obtido por reducdo do litargirio. Os restantes artefactos contém Ag

na gama de concentracdes 116 — 329 mg kg™, sugerindo a sua obtencdo através da reducdo de
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minérios de galena empobrecidos em Ag. O teor de Sn origina, como temos afirmado na discusséo dos
outros conjuntos ja analisados, a divisdo das amostras em dois grupos: as de chumbo provavelmente
ndo reciclado (Sn < 0,01 %) e as de chumbo obtido através da reciclagem de sucata desse metal com
restos de solda de Sn (Sn > 0,01 %). A maior parte dos artefactos (22) analisados, ao contrario do que
sucedeu com os conjuntos de artefactos provenientes dos outros sitios arqueoldgicos estudados para
esta Dissertacdo, é constituida por chumbo provavelmente ndo reciclado. Em quatro amostras,
pertencentes ao conjunto dos fragmentos disformes (MC9, MC13, MC14 e MC27), o teor de Sn ndo é
detectado, num projéctil (MC3) e em dois fragmentos disformes (MC8 e MC11) esté abaixo do limite
de quantificacdo (< 2,69 mg kg™), e dois projécteis, sete fragmentos disformes e seis vestigios de
producdo metaldrgica contem teores que variam entre 3,02 e 96 mg kg™. As restantes amostras (sete),
designadamente quatro projécteis (MC4, MC5, MC7, MC12) e trés fragmentos disformes (MC1,
MC17 e MC19), tém uma gama de concentracdes entre 0,02 % e 1,13 %.

Os teores do As, neste conjunto de artefactos do Monte dos Castelinhos, evidenciam-se pela
particularidade do As ndo ser detectado na maioria das amostras (25) e num fragmento disforme
(MC1) encontrar-se abaixo do limite de quantificacdo (< 4,75 mg kg™). Somente em dois projécteis
(MC5 e MC7) e num fragmento disforme (MC16) foram determinados teores mensuraveis de As, mas
muito baixos (7,07 — 48 mg kg™). O teor de Bi foi quantificado em todas as amostras, variando entre
32 — 186 mg kg*, atingindo, contudo, um valor méaximo de 476 mg kg™ num dos fragmentos
disformes (MC8). O elemento Ni néo foi detectado em cinco amostras, em nove encontra-se abaixo do
limite de quantificacdo (< 6,28 mg kg™) e nas restantes apresenta uma variacio de 6,61 a 58 mg kg™.
A concentracdo de Cu tem um valor minimo de 12 mg kg™ num dos fragmentos disformes (MC8),
enquanto nas restantes amostras o teor varia entre 0,04 e 0,17 %. Este conjunto de artefactos destaca-
se também pelos baixos teores de Sbh. Os resultados obtidos indicam uma amostra em que ndo foi
detectado, quatro abaixo do limite de quantificacdo (< 4,40 mg kg™), 17 na gama de concentragdes 5,3
—91 mg kg™ e sete a variar entre 0,01 % e 0,06 %.

Como se tem vindo a proceder, a distribuicdo elementar foi realizada relacionando os diversos

teores elementares, isto €, Cu versus Sn e Cu versus Ni; Ag versus Cu, Ag versus Sn e Ag versus Bi;

Sb versus Ag e Sb versus As (Figuras 5.40, 5.41 e 5.42, respectivamente), como se mostra a segulir:
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Figura 5.40. Representacdo grafica das distribuicdes elementares Cu versus Sn (a) e Cu versus Ni (b) presentes
nos diversos artefactos de chumbo do sitio arqueol6gico do Monte dos Castelinhos.

Pela Figura 5.40 a) e b) verifica-se que a maioria das amostras de chumbo provavelmente nio
reciclado tém teores de Cu > 0,06 % e baixos teores de Ni. Excep¢do € uma amostra pertencente ao
conjunto dos fragmentos disformes (MC8) que apresenta um valor extremo na gama de concentracéo
do Cu, 12 mg kg™. Relembrando que a presenca do Ni se encontra, geralmente, associado aos minérios
de cobre, os resultados obtidos para algumas das amostras apontam para o uso de chumbo obtido a
partir de minérios de galena ou de complexos polimetéalicos contendo Cu ou associados a minérios de

cobre.
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Figura 5.41. Representacdo grafica de Ag versus Cu (a), Ag versus Sn (b) e Ag versus Bi (c) presente nos
diversos artefactos de chumbo no sitio arqueolégico do Monte dos Castelinhos.

A distribuicdo elementar apresentada na Figura 5.41 a), b) e c¢) distingue dois grupos com base
nos teores de Ag no conjunto das amostras manufacturadas com chumbo néo reciclado (Sn < 0,01 %).
Um grupo é constituido pelas amostras com valores de Ag < 100 mg kg™ e elevado teor de Cu, o que
sugere o0 uso de chumbo obtido por reducdo do litargirio, ao qual também se encontra associado a uma
variacdo da concentracio de Bi entre 44 e 94 mg kg™ (Tabela 11.11, Anexo I1). Este subproduto da
copelagdo da prata pode ter resultado da reducdo de minérios de complexos polimetélicos contendo
cobre, galenas argentiferas enriquecidas em Cu ou contamina¢do com minérios de Cu. O outro grupo,

formado pelos artefactos de chumbo com elevados teores de Ag (116 — 319 mg kg™, Tabela 11.11,
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Anexo II), sugere galenas empobrecidas em Ag, provavelmente enriquecidas em Cu ou possivel
contaminacdo com minérios de cobre. A amostra MC25, pertencente aos vestigios de producdo
metallrgica apresenta concentragcfes diferenciadas, suscitando divida sobre o minério de partida. O
teor de Ag obtido (116 mg kg™) aponta para chumbo resultante da reducio de um minério de galena
empobrecido em Ag contendo Cu ou do litargirio resultante de galenas argentiferas enriquecidas em
Cu, em que o processo de copelacdo nao foi totalmente eficiente. Outra particularidade é a amostra
MCS8, com valores muito baixos de Cu e Ag e um teor anormalmente elevado de Bi, o qual pode estar
relacionado com o tipo de minério utilizado no processo de reducdo, um minério de galena
enriquecido em Bi.

As distribuigdes do Sb versus Ag e As encontram-se apresentadas nas Figuras 5.42 a) e b),

respectivamente.
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Figura 5.42. Representacao gréafica das distribuicBes elementares de Sb versus Ag, com a respectiva correlagdo
para as amostras nao recicladas (a) e de Sb versus As (b) presentes nos diversos artefactos de chumbo do sitio
arqueolégico do Monte dos Castelinhos.

No conjunto de amostras manufacturadas com chumbo néo reciclado, a Figura 5.42 a) mostra
que, para teores de Ag > 100 mg kg™ parece haver uma tendéncia de correlagdo positiva entre os
teores de Ag e os de Sh, embora estes sejam em geral muito baixos (principalmente se comparados

com os determinados nas canalizacbes de Conimbriga) sugerindo o uso de minérios de galena
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empobrecidos em Ag. Na Figura 5.42 b) verifica-se que, as concentra¢cbes muito baixas de As (sendo
ndo detectaveis em quase todas as amostras de chumbo nédo reciclado) correspondem teores de Sh
igualmente muito baixos (< 0,05 %) quando comparados com as concentracfes obtidas nas
canalizag¢Oes de Conimbriga (0,03 % — 0,36 %). Os resultados obtidos sugerem as seguintes hipo6teses:
a fonte utilizada para a obtencdo do chumbo tera sido um minério de galena empobrecido em As e Sb;
o metal podera ter sido submetido a varias etapas metallrgicas que conduziram a uma perda dos
elementos As e Sh, por volatilizacdo; ou, no caso em que as amostras tém teores de Ag < 100 mg kg™,
o chumbo foi obtido por reducdo de litargirio, subproduto da copelacdo da prata, que neste caso pode

ter resultado de minérios argentiferos.

b) Razdes Isotdpicas do Pb

A distribuicdo das razdes isotopicas do Pb obtidas para as 29 amostras, recolhidas nos diversos
artefactos de chumbo romano no sitio arqueoldgico do Monte dos Castelinhos, estdo apresentadas na
Tabela 11.12, do Anexo II, e na Figura 5.43 continuando-se a diferenciar por simbolos os projécteis de

chumbo, fragmentos disformes e vestigios de producéo metalurgica.
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Figura 5.43. Representacéo gréfica da distribuicdo das razdes isotopicas do Pb (**’Pb/2°Pb versus 2°Pb/?**Pb e
208pp/2%ph) para os diversos artefactos de chumbo do sitio arqueolégico do Monte dos Castelinhos.
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A Figura 5.43 exibe uma distribuicdo das razdes isotdpicas bastante heterogénea, indicando a
existéncia de grupos distintos, possivel associados ao movimento das legiGes romanas ocorrido
durante o Periodo Republicano, e, consequentemente, indiciando a exploracao de diferentes fontes de
mineralizacdo com idades geoldgicas diferentes, nos pontos de estacionamento dessas legides.
Contudo, evidencia-se um grupo de trés amostras constituido por um projéctil de chumbo,
eventualmente resultante da reciclagem de sucata de chumbo contendo solda de Sn (0,07 mg kg™,
Tabela 11.11, Anexo II) e dois fragmentos disformes, provavelmente de chumbo ndo reciclado,
caracterizado pelas seguintes razbes isotopicas: “°Pb/*™Pb 18,446 — 18,469; ’Pb/*®Pb 0,847; e
208ph/28ph 2,093 — 2,096. Os restantes artefactos, incluindo a maioria dos projécteis e dos fragmentos
disformes, e todos os vestigios de producdo metallrgica, sdo caracterizados por variagdes
significativas de razes isotopicas: 2°Pb/?*Pb 18,187 — 18,360; *’Ph/*®Pb 0,852 — 0,858: e 2®Pb/**Pb
2,097 — 2,114,

De modo similar ao realizado nos estudos anteriores tentou-se estabelecer uma relagéo entre as
razdes isotopicas do Pb determinadas para os diversos artefactos de chumbo, do Monte dos
Castelinhos, com a assinatura isotdpica do Pb dos distritos mineiros de diversas regides da Peninsula

Ibérica, previamente referenciados no subcapitulo de Conimbriga (Figura 5.44).
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Figura 5.44. Comparacdo da distribuicdo das razdes isotdpicas do Pb (**Pb/Pb e 2%Pb/*®Pb versus
27pp/2®ph) para os diversos artefactos de chumbo do sitio arqueolégico do Monte dos Castelinhos com os
minérios provenientes de diversas regides da Peninsula Ibérica.

A Figura 5.44 permite verificar que as distribui¢cGes isotopicas dos minérios de Cartagena-
Mazarrén, Bacia Basco-Cantabrica, Zona Astlrico-Ocidental Leonesa e a maior parte de Almeria se
diferenciam da distribuicdo isotépica do Pb obtida para os artefactos de chumbo em analise.
Consequentemente, os campos isotopicos do Pb pertencentes a estes minérios foram excluidos e a

Figura 5.45 é representada com os restantes minérios que caracterizam a Peninsula Ibérica, bem como

® Zona Ossa Morena
® Faixa Piritosa Ibérica
Los Pedroches
© Vale de Alcudia
Linares-La Carolina
® Almeria
 Cartagena-Mazarrén
© Faixa Costeira Catalunha
© Bacia Basco-Cantdbrica
® Zona Astdrico-Ocidental Leonesa
O Mineralizacdes de Portugal
[ Vestigios metalurgicos
A Fragmentos disformes Sn < 0,01 %
A Fragmentos disformes Sn > 0,01 %
© Projécteis Sn < 0,01 %
# Projécteis Sn > 0,01 %

somente as amostras consideradas ndo recicladas com solda de Sn (Sn < 100 mg kg™).
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Figura 5.45. Comparacdo da distribuicdo das razdes isotépicas do Pb (*°Pb/Pb e 2°°Pb/?®Pb versus
27pp/2%ph) para os diversos artefactos de chumbo néo reciclado (Sn < 0,01 %), do sitio arqueolégico do Monte
dos Castelinhos com os minérios provenientes da Serra Morena, da Faixa Piritosa Ibérica, Catalunha e Portugal.

As razdes isotopicas das amostras que caracterizam o grupo formado pelos dois fragmentos
disformes sobrepGem-se as dos minérios provenientes das minas de Los Pedroches e da Zona da Ossa
Morena, em particular da ZOM, onde existem minérios de Pb-Cu [TORNOS & CHIARADIA, 2004], o
que poderd explicar os teores elevados de Cu determinados (MC10 0,14 % e MC21 0,11 %, Tabela
11.11, Anexo Il). As amostras restantes, manufacturadas com chumbo néo reciclado, apresentam uma
distribuicdo isotopica diversa que se assemelha com as fontes de mineralizagdo provenientes das
minas de galena da Serra Morena e Zona da Ossa Morena [TORNOS & CHIARADIA, 2004] e da Faixa
Costeira da Catalunha caracterizada por minérios de galena empobrecidos em Ag [MONTERO-RUIZ et
al., 2008, 2009a]. Os vestigios metalurgicos e as glandes plumbeae podem ser distinguidos em dois

conjuntos: um conjunto que coincide com o campo isotopico do Pb das minas do Vale da Alcudia,
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Linares-La Carolina, Los Pedroches e Faixa Costeira da Catalunha; e o outro que se assemelha a uma
mistura de chumbo proveniente destas regides mineiras. A amostra MC20, referente a um fragmento
disforme, tem a particularidade de apresentar uma razéo isotépica que se assemelha a um dos campos
isotopicos que caracterizam os minérios de Almeria e das mineralizacbes portuguesas sugerindo,
eventualmente, uma mistura destes minérios. Contudo, os artefactos de chumbo com baixo teor de Ag
e elevado de Cu (MC18, MC26, MC28, MC29) resultam provavelmente da reducéo do litargirio. As
razdes isotopicas de Pb obtidas para estes artefactos podem ter resultado de uma mistura de chumbo

proveniente da Faixa Piritosa Ibérica com o dos distritos de mineralizacdo mencionados anteriormente.

Importa salientar que por se tratar de artefactos, cuja cronologia corresponde ao periodo
Tardo-Republicano, podem ter sido transportados durante a expansao romana no ocidente. Assim, a
distribuicdo das razdes isotopicas do Pb destes artefactos foram também comparadas com a assinatura
isotopica do Pb que caracteriza as principais regifes do Mediterraneo (Figura 5.44), eventualmente

pontos de passagem das legides romanas.
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Figura 5.46. Comparacdo da distribuicdo das razdes isotopicas do Pb (*®Pb/*Pb e 2%Pb/*®Pb versus
27pp/2®ph) para os diversos artefactos de chumbo do sitio arqueoldgico do Monte dos Castelinho com os
minérios de chumbo existentes em algumas regiGes do Mediterraneo.

A distribuicdo das razbes isotépica do Pb dos diversos artefactos do Monte dos Castelinhos
encontra-se bem diferenciada da assinatura isotopica do Pb que caracteriza os minérios de chumbo
provenientes das minas das Ilhas Gregas, Toscania e Tunisia. No entanto, os artefactos de chumbo nao

reciclados (Sn < 100 mg kg™) apresentam razées de istopos do Pb que aparentam coincidir com os
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minérios do Sul de Francga (Gallia Narbonensis) e da Sardenha (Figura 5.47).
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da distribuicio das razdes isotépicas do Pb (*®Pb/*Pb e 2®Pb/*®Pb versus
207ph/2%ph) para os projécteis de chumbo ndo reciclados (Sn < 0,01%) do sitio arqueolégico do Monte dos

Castelinhos com a dos minérios de chumbo provenientes da Franca e Sardenha.

Outra possivel origem do chumbo utilizado na manufactura destes artefactos seria a Sardenha,
gue desempenhou um importante papel nas rotas de comercializagdo na regido do Mediterraneo

[RENZI et al., 2009]. Contudo, o campo isotdpico do Pb sobrepfe-se parcialmente ao dos distritos de

mineralizagdo da Serra Morena.

As razdes dos is6topos do Pb pertencentes ao grupo dos dois fragmentos disformes séo de
dificil leitura, tendo razdes isotdpicas do Pb desviadas da linha de mistura definida pela assinatura que

caracteriza os minérios de chumbo da Sardenha e Sul de Franca (Mont-Lozére Massif ou Cévennes-

Montagne Noir).
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Comparando as Figuras 5.45 e 5.47, as distribuicBes das razbes isotOpicas dos restantes
artefactos analisados evidenciam uma elevada sobreposi¢cdo aos campos isotdpicos dos minérios
provenientes dos distritos de mineralizacdo da Peninsula Ibérica, mencionados previamente. Por outras
palavras, as razdes isotopicas do Pb deste conjunto de amostras encontram-se ligeiramente desviadas
do campo isotépico do Pb da Sardenha. Excepcdo é a amostra MC25 que sugere ter sido
manufacturada a partir de chumbo proveniente dos minérios da Sardenha, que também é comparével
ao campo isotopico do Pb do distrito mineiro da Serra Morena.

Este conjunto de artefactos de chumbo, descoberto no sitio arqueoldgico do Monte dos
Castelinhos, destaca-se pela identificacdo de vestigios de producdo metalUrgica e de fragmentos
disformes sugerindo a existéncia de uma oficina metallrgica neste sitio. Para além disso, a hipbtese da
origem do chumbo ser provavelmente da Peninsula Ibérica é apoiada pela elevada semelhanga da
distribuicdo das razbes isotopicas do Pb dos artefactos com o campo isotopico dos minérios

provenientes destas regibes mineiras.

5.3 Anadlise estatistica multivariada

Ao longo deste trabalho tentou-se investigar as técnicas metallrgicas utilizadas na producéao
do chumbo, bem como as possiveis rotas de circulagdo durante a Epoca Romana. Para isso, recorreu-
se a caracterizacdo elementar e isotopica do Pb de coleccBes de artefactos de chumbo romanos,
sobretudo provenientes de contextos militares localizados na Hispania Ulterior, datados do Periodo
Tardo-Republicano, e de canalizagfes de sistemas hidraulicos de diferentes urbes da Lusitania, de
cronologia Imperial.

No total foram analisadas 135 amostras, sendo que 53 sdo referentes ao Periodo Republicano,
constituidos por 24 artefactos de chumbo recuperados no Alto dos Cacos e 29 no Monte dos
Castelinhos, e 82 atribuidos ao Império Romano, compreendendo 44 amostras de canalizagbes de
chumbo provenientes de Conimbriga, 26 de Augusta Emerita, seis de Mirobriga, trés de
Arucci/Turobriga, uma de Fuente Seca e duas de Cortalago. Para cada sitio arqueoldgico foi possivel
diferenciar um conjunto de amostras de chumbo néo reciclado (Sn < 0,01 %), e um outro evidenciando

a reciclagem de sucata de chumbo com solda de estanho (Sn > 0,01 %), como ilustra a Figura 5.48.
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Figura 5.48. Representagdo grafica da distribuicdo do teor de Sn < 0,01% e Sn > 0,01 % determinado nos
diversos artefactos de chumbo provenientes dos sitios arqueoldgicos de Alto dos Cacos, Monte dos Castelinhos,
Conimbriga, Augusta Emerita, Mirobriga, Baetica.

Assim, das amostras analisadas, 89 encontram-se enriquecidas em Sn, indicando o uso da
reciclagem de sucata de chumbo contendo solda de estanho, das quais 25 sdo de cronologia Tardo-
Republicana e 64 pertencem ao corpo das canalizagbes de chumbo de sistemas hidraulicos de Epoca
Imperial. As restantes 46 amostras foram, eventualmente, manufacturadas com chumbo néo reciclado
(Sn < 0,01 %). Este conjunto é formado por seis projécteis de funda encontrados no Altos dos Cacos,
22 artefactos de chumbo do Monte dos Castelinhos e 10 canalizagfes de chumbo provenientes de
Conimbriga, trés de Augusta Emerita, uma de Mirobriga e quatro da Beatica. A maior percentagem de
artefactos manufacturados com chumbo reciclado é evidenciada para o conjunto de amostras de Epoca

Imperial.

Dada a grande variabilidade na composicdo quimica e isotopica, e tendo em conta que, ndo é
possivel atribuir a origem de matérias-primas as amostras que indicam reciclagem, discutiremos, em
seguida, os resultados da composigdo elementar das 46 amostras “ndo recicladas”, recorrendo também

a métodos de analise estatistica multivariada.

Na tabela seguinte (Tabela 5.2) apresentam-se os valores médios das variaches da
composicao elementar obtidos na anélise dos artefactos (provavelmente ndo reciclados) para cada um
dos sitios arqueoldgicos. E de salientar que os artefactos de chumbo n3o reciclado estdo sobretudo

associados ao Periodo Tardo-Republicano.
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Tabela 5.2. Valores médios em mg kg™ (+ desvio padrdo) da composicdo dos diferentes elementos identificados
nos 46 chumbos com teores de Sn < 0,01 % dos sitios arqueolégicos estudados.

Sitios Total

- Ag As Bi Cu Ni Sh
arqueoldégicos amostras

133 125 11 906 45 1734

Commoriga 10 (ig3) (+276) (+15) (£736) (+61) (+946)

Augusta 3 101 165 15 732 8 1182
Emerita (£43) (£280)  (£5)  (+406) (+3)  (£661)
Mirobriga 1 153 50 976 1021 10 3527

Bactica A 180 323 91 513 15 2838

(£106) (£374) (£40) (£256) (+28) (& 1693)

Alto dos 6 42 2 55 948 18 45
Cacos (+32) 1) (x13) (x224) (+18) (= 60)

Monte dos 99 115 1 99 988 9 75
Castelinhos (+64) 1 (x91) (359 (x5) (£ 115)

Os resultados obtidos demonstram que a variabilidade de concentracBes determinadas nos
diversos artefactos de chumbo estudados do Alto dos Cacos, Monte dos Castelinhos, Conimbriga,
Augusta Emerita, Mirobriga e Baetica apontam para 0 uso de chumbo obtido a partir de minérios ou
matérias-primas, de composicdes diversas, durante a Epoca Romana. Contudo, os artefactos
associados ao Periodo Tardo-Republicano apresentam teores de As e de Sb muito inferiores e de Ag
geralmente menos elevados comparativamente aos do chumbo utilizado nas canalizagdes dos sistemas

hidraulicos edificados durante o Império Romano.

De modo a poder extrair informacdo mais relevante e fundamentar as hip6teses consideradas,
fez-se uma aproximacdo quimiométrica através da analise estatistica multivariada. Realizou-se, assim,
um tratamento estatistico através da andlise factorial, considerando as seis variaveis Ag, As, Bi, Cu, Ni
e Sh. A andlise factorial referente a distribuicdo elementar obtida para as 46 amostras, gera trés

factores que reportam 83 % da variancia total dos resultados obtidos (Tabela 5.3).
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Tabela 5.3. Factores loadings extraidos da analise dos componentes principais aplicados aos teores de Ag, As,
Bi, Cu, Ni e Sb nos 46 artefactos de chumbo estudados (rotagdo de factores: Varimax normalized, negrito:
factores considerados com valor absoluto > 0,7).

Variavel Factor 1 Factor 2 Factor 3
Ag 0,810 0,009 0,014
As 0,891 0,201 -0,101
Bi 0,063 -0,059 0,988
Cu -0,148 0,931 0,018
Ni 0,456 0,758 -0,159
Sb 0,861 -0,048 0,212

;ﬁ;;f‘g‘aﬂ: 42 % 25 % 16%

Verifica-se assim que o Factor 1 esta directamente relacionado com a distribuicéo dos teores
Ag, As e Sb, o Factor 2 correlaciona-se com a distribui¢do dos teores Cu e Ni e o Factor 3 com o teor
de Bi, associando a cada um dos factores matérias-primas diferenciadas. O F1 representa os artefactos
de chumbo que se evidenciam pelas concentra¢cGes mais elevadas de Ag, As e Sb, sugerindo o uso de
chumbo manufacturado a partir de minérios de galena ndo argentiferas. O F2 relaciona-se com 0s
artefactos de chumbo contendo concentragdes elevadas de Cu e associados a teores elevados em Ni.
Uma vez que os minérios de galena ndo contém em geral o Ni, o F2 diferencia 0 uso de matéria-prima
na producdo de chumbo primério provavelmente proveniente de complexos polimetalicos, jarosites
argentiferas e plumbojarosites. O F3 esta associado aos elevados teores de Bi nos artefactos, sugerindo
0 uso de matérias-primas enriquecidas em Bi, provavelmente um chumbo proveniente de minérios de

galena.
A analise grupal permitiu identificar grupos com caracteristicas semelhantes, a partir da matriz

de dados dos 46 artefactos de chumbo néo reciclado com as varidveis Ag, As, Bi, Cu, Ni e Sb, como

se ilustra na Figura 5.49.
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Figura 5.49. Dendograma da analise hierarquica de grupos para as varidveis de Ag, As, Bi, Cu, Ni e Sb dos 46
artefactos de chumbo romano, considerados néo reciclados (Método de Ward).

O dendograma agrupou as amostras com caracteristicas semelhantes, diferenciando-se em dois
grandes grupos (Grupo | e Grupo Il) constituidos pelos artefactos de chumbo datados do Periodo
Tardo-Republicano e pelas canaliza¢cbes do Império Romano, respectivamente. O Grupo | é entdo
caracterizado por artefactos de chumbo com os mais baixos teores de Sh, desde o ndo detectado até
0,05 %. Neste conjunto de artefactos, o teor de As é ndo detectado em todas as amostras, a excepgado
da MC16 (7,07 mg kg™). A concentracio de Ag varia entre 11 — 329 mg kg™, e os teores de Bi, Cu e
Ni sdo bastante variaveis. Este grupo é constituido por todas as amostras referentes ao Periodo Tardo-
Republicano descobertas no Alto dos Cacos (AC316, AC320, AC322, AC332, AC328, AC33l) e
Monte dos Castelinhos (MC2, MC3, MC6, MC8, MC11, MC13, MC14, MC15, MC16, MC18, MC20
— MC29). Deste grupo fazem também parte as amostras das canalizacdes de chumbo MMC20,
MMC39 pertencentes a Casa de Repuxos de Conimbriga e MM15 de Augusta Emerita. Estas amostras
sugerem o uso de uma matéria-prima, empobrecida em Sh e também em As, utilizada na obtencdo do
chumbo a partir da redugdo de minérios de galena. Assim, a dissemelhanca entre o Grupo | e 0 Grupo
Il foi feita com base nas concentra¢des de As e Sh, verificando-se que no Periodo Tardo-Republicano,
0s teores desses elementos séo inferiores aos determinados para as amostras de cronologia Imperial.

O grupo |1 é representado pelas amostras de chumbo colhidas nas canaliza¢des de chumbo, de
cronologia Imperial, evidenciando os teores mais elevados de Ag, As e Sb, subdividindo-se em dois

grandes subgrupos:
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Grupo lla — constituido pelas canalizag6es de chumbo contendo os teores mais elevados de Sb,
a variar de 0,35 % a 0,48 % e As entre 50 e 903 mg kg™. Os teores de Ag (153 — 346 mg kg™) sdo
também os mais elevados. Verifica-se, contudo, que as concentragdes de Cu, Ni e Bi sdo muito
variaveis. Neste grupo estéo incluidas duas das canalizagfes de Arucci/Turobriga Al e A2 e a das
Termas do Sul de Conimbriga MMC12 e a das Termas Este de Mirobriga RM3. Os resultados obtidos
indicam o uso de um chumbo proveniente de uma matéria-prima enriquecida em Sh, mas também em
Ag e As, sugerindo a obtencdo do chumbo a partir da reducdo de minérios de galena (enriquecidos em
As e Sh);

Grupo llb — caracterizado pelas canalizagdes de chumbo com teores de Sb a variar entre
0,12% e 0,24 %, e concentragdes varidveis de Ag, As, Bi e Cu. Deste grupo fazem parte as
canalizagbes de chumbo de Conimbriga do Aqueduto (MMC9, MMC13, MMC14 e MCL17), as da
Casa dos Repuxos (MMC24 e MMC30), e a descontextualizada (MMC53). Para além destas incluem-
se ainda as duas amostras de Augusta Emerita (M6 e M9), a de Arucci/Turobriga (A3) e a de Fuente
Seca (FS1). Neste grupo é ainda possivel diferenciar um conjunto de amostras obtidas a partir do
litargirio (Aqueduto, Augusta Emerita, Arucci/Turobriga e Fuente Seca) e de um outro com amostras
resultantes de minérios de galena (Casa dos Repuxos e descontextualizada).

A anélise estatistica multivariada com base nos teores dos elementos quimicos dos artefactos
de chumbo permitiu distinguir amostras manufacturados com diferentes matérias-primas: minérios de
galena, de composicado variavel; e complexos polimetalicos contendo Cu. Para além disso, foi ainda
possivel identificar sub-grupos associados a diferentes crononologias, nomeadamente diferenciando

artefactos (matérias-primas) do Periodo Tardo-Republicano de outros atribuiveis ao Periodo Imperial.
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5.4 Técnicas de unido das canalizacoes

No seguimento da investigacdo sobre a manufactura das canalizagdes de chumbo utilizadas
pelos romanos na construcdo dos sistemas de distribuicdo de dgua procedeu-se a amostragem e analise
das juncbes/unibes existentes nessas canalizacBes. As jungdes observadas em Conimbriga, Augusta
Emerita, Mirobriga, Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago correspondem a dois tipos: unido
longitudinal (U.L.), quando se unem (e se impermeabilizam) os extremos da folha de chumbo enrolada
em volta de um cilindro formando um tubo, e unido entre canaliza¢Ges (U.C.), quando se trata de ligar
dois tubos, mesmo que sejam de diferentes didmetros. A andlise da composicdo foi realizada por
micro-EDXRF e determinaram-se os seguintes elementos quimicos: Cu, Pb, Sb e Sn. Sempre que
possivel, e de modo a melhor perceber o processo de manufactura das canalizagbes e técnicas de
unido, compararam-se os valores obtidos para o cano e para a respectiva uniao.

Além destas determinacdes, procedeu-se ao mapeamento da distribuicdo elementar por micro-
PIXE em algumas das amostras de juncdo das canalizagbes de chumbo colhidas no Museu
Monografico e Ruinas de Conimbriga.

5.4.1 Micro-EDXRF

Conimbriga

Das fistulae plumbeae aquariae pertencentes a Casa dos Repuxos de Conimbriga foram
colhidas nove amostras que incluiam os dois tipos de juncfes. Sete das amostras correspondem as
unides longitudinais, enquanto as duas restantes correspondem a unido entre duas canalizagbes, como

se exemplifica na Figura 5.50.

a)

Figura 5.50. Exemplo dos dois tipos de unido estudadas das fistulae plumbeae aquariae de Conimbriga: a)
Unido longitudinal e b) Unido entre duas canalizaces.
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Na Tabela 5.4 encontram-se os valores médios e respectivos desvios padrdo obtidos para a
composicao elementar em Cu, Pb, Sb e Sn, obtidos por micro-EDXRF para as unides, bem como os
resultados obtidos para o corpo das canalizagdes, obtidos por ICP-QMS.

Tabela 5.4. Resultados obtidos por analise de micro-EDXRF nas jungGes utilizadas nas fistulae plumbeae
aquariae de Conimbriga (U.L. — unido longitudinal; U.C. — unido entre duas canaliza¢des; % =+ desvio padrao;
n.d. — ndo detectado) e por ICP-QMS na respectiva canalizacao.

I:s(fi:igfl':l Tipo Pb (%) sn (%) Sb (%) Cu (%)
MMC10 Canalizacéo 99,7 0,11 0,04 0,11
MMCL1 U.L. 985401  0,90+022 0,62 + 0,05 0,07 +0,01
MMC26c  Canalizagio 99,2 0,72 0,03 0,06
MMC26ja U.L. 30,9 +1,2 68,7 + 1,2 n.d. 0,06 + 0,01
MMC26jb U.L. 972+17 2704084 2,09 + 0,30 0,15 + 0,01
MMC35  Canalizagdo 99,4 0,32 0,19 0,06
MMC36 U.L. 982405  1,06+0,32 0,70+ 0,15 0,07 +0,01
MMC40  Canalizagdo 99,7 0,10 0,17 0,03
MMC41 U.L. 985+02  047+017 1,03+025 0,05 + 0,03
MMC42  Canalizagdo 99,2 0,42 0,22 0,08
MMC43 U.L. 984+03  081+020 0,74 + 0,14 0,07 + 0,03
MMC44  Canalizagdo 99,3 0,39 0,24 0,02
MMC45 U.L. 982+04  070+0,08 1,08 + 0,45 0,05 + 0,01
MMC47  Canalizagdo 99,7 0,74 0,10 0,16
MMC48 U.L. 9704030  253+0,16 n.d. 0,17+ 0,02
MMC49  Canalizagdo 99,4 0,02 0,35 0,11
MMC50 u.C. 359+38 64,1 +3,9 n.d. 0,07 + 0,04
MMC51a u.C. 97,3+0,2 n.d. 2,35+0,21 0,36+ 0,22
MMC51b u.C. 9%6,6+11  1,18+073 2,03 + 0,40 0,14+ 0,02

Nas unides pertencentes as canalizacdes de chumbo da Casa dos Repuxos, observa-se um
enriquecimento dos teores de Sn, quer nas unifes longitudinais, quer nas unifes entre duas
canalizagcfes. Contudo, deste conjunto de amostras destacam-se duas juncdes: a unido longitudinal
MMC26ja e a unido entre duas canalizagbes MMC50 onde foram determinados teores de 68,7% e
64,1% de Sn, respectivamente. Estas composic¢Ges indiciam a utilizacdo de uma solda constituida por
uma liga de Sn-Pb com, aproximadamente, duas partes de Sn e uma parte de Pb (2:1). Como
mencionado na literatura classica, por Plinio, este tipo de solda era muito utilizado em trabalho

delicado, como na estatuaria, enquanto as soldas mais comuns tinham uma proporc¢éo 1:1 e a utilizada
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pelos plumbarius, na manufactura das canalizagdes, uma propor¢éo 1:2 [HEALY, 1978]. Em outros
estudos demonstrou-se que os romanos também faziam a unido das canalizagdes de chumbo com
soldas com teores de 5 % ou de 25 % de Sn, bem como reaproveitando o préprio chumbo metélico
[WITTENBACH & SCHUBIGER, 1978]. Este reaproveitamento parece acontecer na maior parte das
juncGes das canalizacfes de Conimbriga analisadas, onde se observa um enriquecimento em Sn e Sh
em relagdo aos teores existentes no corpo das canalizagdes respectivas, o que sugere a utilizacéo de
um chumbo mais impuro que o utilizado nas tubagens e, com certeza, resultante da reciclagem de
sucata deste metal.

Por outro lado, na investigacdo realizada por PAPARAZzZO (1994), para determinar a
composicao da liga tertiarium (composta por Pb-Sn na proporcéo de 2:1), mencionada por Plinio, esta
proporcdo foi verificada apenas em algumas zonas da unido longitudinal, o que podia ser explicado
pela oxidacdo do Sn e, principalmente, pela difusdo da solda no chumbo da canalizagdo conduzindo a
uma diminuicdo dos valores de Sn. Na amostra MMC26j é possivel identificar duas areas (MMC26ja e
MMC26jb) distintas na zona de unido (Figura 5.51), onde se pode verificar uma acentuada diferenca
nas concentracdes de Sn (Tabela 5.4). Na amostra MMC26ja determinou-se um valor de Sn na ordem
dos 68,7%, enquanto na MMC26jb se obteve 2,70%. Este fendmeno pode ser explicado pelo
arrefecimento da solda enriquecida em Sn, em que ocorre alguma difusdo do Sn para o chumbo
metélico da canalizagdo. Na Figura 5.52 é ainda possivel visualizar as diferentes tonalidades do metal
correspondente ao cano e a solda, sugerindo uma adicdo de solda enriquecida em Sn durante a
manufactura da unido longitudinal ou de um reforgo dessa unido durante a sua manufactura ou

posterior reparacdo ou manutencao.

|

Solda de Sn-Pb
MMC26j

Canalizagdo de Chumbo
MMC26¢c

_Mmczejb

Figura 5.51. Detalhe do fragmento do corpo da fistulae plumbeae aquariae com as areas distintas da unido
longitudinal com solda enriquecida em Sn (MMC26a) e chumbo metalico (MMC26b).
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Na amostra MMC51 (a e b) é possivel identificar duas &reas distintas, uma com a
concentracdo de Sn 1,18% e outra onde ndo foi detectada a presenca deste elemento sugerindo uma
heterogeneidade da composicdo elementar da juncdo, assim como acontece em algumas juncdes
referidas por PAPARAZZO no seu trabalho (PAPARAZZO, 1994).

Em resumo, poderd afirmar-se que os resultados indicam que a matéria-prima utilizada no
corpo da canalizagdo é diferente da utilizada na manufactura das unides. Esta inferéncia est& de acordo
com o referido por alguns autores, segundo os quais seria vulgar que no processo de fundi¢do das
folhas de chumbo para a manufactura das tubagens o uso de misturas de sucata de chumbo,
enriquecido com solda de Sn, com lingotes de chumbo [WITTENBACH & SCHUBIGER, 1978],
possivelmente associado a motivos econdémicos [KAHANOV et al., 2015], enquanto essas sucatas

seriam utilizadas nas juncdes.

Com base nos resultados obtidos para os teores de Sn e no intuito de estudar mais
profundamente o processo de unido das canalizagdes analisou-se por micro-EDXRF o perfil de uma
seccdo transversal da amostra MMC48. Na Figura 5.52 esta representada essa analise ao longo do

perfil em causa.

5,00
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Sn (%)

Figura 5.52. Representagdo gréafica do perfil obtido por micro-EDXRF da variagdo dos teores de Sn ao longo de
um corte da sec¢do transversal do corpo da canalizacdo (MMCA47) e da jungdo (MMCA48). Os limites definidos
representam 2¢ do valor médio (2,70 %) resultante das varias medicGes.

Os resultados obtidos nos diferentes pontos definidos ao longo do perfil evidenciam uma

pequena variagdo, aparentemente nao significativa, da concentracdo de Sn. No corpo da canalizagdo
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(MMCA47), os teores de Sn variam entre 2,19 % e 3,12 %, verificando-se um enriquecimento da regido
do corpo mais afastada (0,74 mg kg™, Tabela 5.3) para a regido mais perto da unido. Na érea
considerada como pertencente & unido longitudinal (MMCA48), a gama de concentra¢Ges de Sn é entre
2,59 % e 4,21 %. O valor pontual 1,83 % encontra-se no limite entre o corpo da canalizag&o e o inicio
da respectiva unido. Este enriquecimento do teor de Sn na unido utilizada na manufactura desta
canalizacdo sugere a utilizacdo de diferentes matérias-primas, possivelmente uma mistura do chumbo

do corpo da canalizacdo com sucata de chumbo contendo solda de Sn.

Augusta Emerita

Um conjunto de cinco fragmentos de jungdes foi recolhido nas fistulae plumbeae aquariae de
Meérida depositadas nas reservas do Consoércio da Cidade Monumental de Mérida (1) e no Museu
Nacional de Arte Romana de Mérida (4), e analisado por micro-EDXRF. Neste conjunto salienta-se
que as juncOes das canalizagbes encontram-se com as estruturas bem definidas; contudo, algumas
canalizagbes encontravam-se corroidas, ndo sendo possivel recolher amostras das jungdes, e outras
como MM16 evidenciavam uma corrosdo intergranular em estado avancado. Da amostragem
realizada, trés jungdes representam a unido entre duas canalizagBes, uma juncao representa a unido

longitudinal e uma juncdo, um reforco da canaliza¢do, como se ilustra na Figura 5.53.

a)

b)

5

Reforgo da
unido (?)

Figura 5.53. Exemplos de jungdes de fistulae plumbeae aquariae de Augusta Emerita: a) unido longitudinal
(U.L.) e unido entre duas canalizac6es (U.C.); b) refor¢o da unido (?).

Na recolha destas amostras de Augusta Emerita ndo foi possivel fazer a amostragem das

unides e dos respectivos corpos de canalizacao.
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Os valores médios obtidos da composi¢do elementar (Cu, Pb, Sb e Sn) destas juncgdes
encontram-se na Tabela 5.5, bem como os respectivos desvios padréo.

Tabela 5.5. Resultados obtidos por analise de micro-EDXRF das diferentes juncdes utilizadas nas fistulae
plumbeae aquariae de Augusta Emerita (% + desvio padrdo; n.d. — ndo detectado; *amostra com corrosdo
intergranular).

I:szerzgfl'; Tipo Pb (%) sn (%) Sb (%) Cu (%)
M2 u.C. 98,0 40,5 1,04+027  084+027  0,11+0,05
MM4 u.C. 97,3+1,8 1,78+008  119+071 0,07 +0,01
MM11 Reforgo 99,9 n.d. n.d. 0,06 + 0,01
MM12 U.L. 99,9 n.d. n.d. 0,12 + 0,01
MM16* u.C. 79,5+ 0,05 20,4 + 0,05 n.d. 0,09 + 0,03

Todas as amostras de juncdes estudadas de Augusta Emerita tém o chumbo como elemento
maioritario (valor médio 98,8%) e impurezas de Cu (< 0,12 %). Duas das jun¢des (M2 e MM4) das
fistulae plumbeae aquariae apresentam valores de Sn 1,04 % e 1,78 % e de Sb 0,84 % e 1,19 % como
elementos menores, e em duas juncBes (MM11 e MM12) ndo é detectado a presenca destes dois
elementos. A amostra MM16 identificada como uma unido entre duas canalizacfes, apresenta um teor
de Pb de 79,5 % e de Sn de 20,4 %. No entanto, esta amostra (Figura 5.54) encontra-se bastante
corroida, atribuindo-se a elevada quantidade de Sn a um enriquecimento deste elemento resultante do
processo de corrosdo. Assim, o valor obtido é considerado um valor anémalo ndo se entrando em

conta com ele na discussao.
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Figura 5.54. Representacdo gréfica das superficies polidas, a analisar por micro-EDXRF, com diferentes teores
de Sn: MM4 (1,78 %); MM12 (n.d.); MM16 (20 % associado ao processo de corrosao).

Na figura anterior observam-se diferencas composicionais entre as duas juncbes MM4 e
MM12, com Sn presente em baixas quantidades na primeira, encontrando-se este elemento ausente na
segunda. Estas amostras apresentam, na superficie polida, uma estrutura homogénea do chumbo
metalico, enquanto a amostra MM16 apresenta uma superficie irregular e heterogénea, com zonas
brancas intercaladas com zonas negras.

Os resultados obtidos, tendo em conta a variagcdo dos teores de Sn nas diferentes unides,
indiciam o uso de chumbo néo reciclado, nuns casos, ou reciclado, contendo solda de Sn, noutros, na

manufactura destas unides das fistulae de Mérida amostradas.

Mirobriga

Um conjunto de seis amostras de juncBGes pertencentes a fistulae plumbeae aquariae de
Mirobriga foi analisado por micro-EDXRF. Neste conjunto, uma das amostras foi recolhida in situ nas
Ruinas, num tanque da Domus, e as restantes cinco amostras, pertencentes as Termas, foram
amostradas no Museu de Mirdbriga. As canalizag¢des de chumbo que foram amostradas encontram-se
bastante bem preservadas, com as juncBes bem definidas, onde se conseguem diferenciar

perfeitamente as unides longitudinais ou entre duas canaliza¢@es, como se ilustra na Figura 5.55.
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Figura 5.55. Exemplo de juncbes da unido longitudinal (U.L) e entre duas (U.C.) fistulae plumbeae aquariae
recolhidas em Mirobriga.

Da amostragem realizada, duas jungdes correspondem a unido entre duas canalizagdes e

guatro correspondem a unides longitudinais. Na Tabela 5.6 encontram-se os valores médios obtidos

para os teores dos elementos Cu, Pb, Sb e Sn e respectivos desvios padrdo, bem como os resultados

correspondentes ao corpo das canalizagdes determinados por ICP-QMS.

Tabela 5.6. Resultados obtidos por andlise de micro-EDXRF do tipo de juncdes utilizadas nas fistulae plumbeae
aquariae de Mirobriga (unido longitudinal — U.L.; unido entre duas canaliza¢fes — U.C.; % + desvio padrdo; n.d.
— ndo detectado) e por ICP-QMS na respectiva canalizacéo.

I:gf;:ig;'; Tipo Pb (%) Sn (%) Sb (%) Cu (%)
RM1 Canalizacdo 99,6 0,22 0,09 0,05
RM2 U.L. 98,7+0,3 0,56 0,09 0,74 £0,04 0,07 £0,02
MT1 Canalizacéo 99,4 0,37 0,11 0,05
MT2 U.L. 98,5+04 0,78 + 0,30 0,83+0,01 0,11+ 0,03
MT3 Canalizacdo 99,2 0,54 0,12 0,06
MT4 U.L. 98,3+0,2 157+£0,2 n.d. 0,10 £0,03
MTS5 u.C. 65,8+ 9,3 342+93 n.d. 0,07 £0,02
MT6 Canalizacdo 99,4 0,40 0,11 0,05
MT7 U.L. 98,7+ 0,2 1,13+0,2 n.d. 0,11 +£0,02
MT8 Canalizacéo 99,3 0,42 0,12 0,06
MT9 U.L. 98,7+0,3 1,17+£0,3 n.d. 0,10 £0,03
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Nas canalizagbes de chumbo estudadas de Mirobriga, tal como se observou para as de
Conimbriga, verifica-se um enriquecimento do teor de Sn nas unides analisadas em relacdo ao
determinado para o corpo das tubagens. Também se identificou, numa juncdo que une duas
canalizagOes, um teor de Sn bastante elevado (34,2 %). Este resultado indicia que nesta juncéo foi
utilizada uma solda de liga de Pb-Sn, na proporcdo de duas partes de Pb para uma parte de Sn,
composicdo similar a da liga (tertiarium) mencionada por Plinio. Também para as amostras de
junc@es, onde se determinou os teores de Sb (RM2 e MT2), se verifica 0 seu enriquecimento neste
elemento, tal como acontece para a maioria das jungdes analisadas de Conimbriga. No entanto, para as
restantes amostras, MT4, MT5, MT7 e MT9, o Sb ndo foi detectado. Todos estes resultados indiciam
que se utilizou nas jungdes um chumbo reciclado com uma composi¢do elementar diferente da do

utilizado na manufactura do corpo das respectivas canalizagoes.

Arucci/Turobriga, Fuente Seca, Cortalago (Rio Tinto)

Duas amostras de unides longitudinais das canalizagbes de chumbo encontradas em
Arucci/Turobriga, uma unido longitudinal de uma canalizagdo de Fuente Seca e uma unido
longitudinal e um reforco de uma outra de Cortalago, foram analisadas por micro-EDXRF. Salienta-se
gue as fistulae plumbeae aquariae encontravam-se com as estruturas bem definidas podendo
distinguir-se os diferentes tipos de jun¢des. Devido & camada de corrosdo intergranular existente em
duas das amostras, ndo foi possivel conseguir uma area limpa para analise, de modo que apenas
apresentamos uma analise semi-quantitativa. Na Figura 5.56 exemplificam-se as juncbes que foram

amostradas.

a)

Reforgo da
canalizacdo

Figura 5.56. Exemplos de junc@es: a) unido longitudinal e reforgo de fistulae plumbeae aquariae proveniente de
Cortalago (Rio Tinto); b) unido longitudinal e entre duas canalizagdes proveniente de Fuente Seca.
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Na Tabela 5.7 apresentam-se os valores médios obtidos para o Cu, Pb, Sb e Sn, e respectivos

desvios padréo, bem como os teores determinados por ICP-QMS no corpo das canalizagdes.

Tabela 5.7. Resultados obtidos por analise de micro-EDXRF nas juncGes amostradas nas fistulae plumbeae
aquariae de Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago (Rio Tinto) (n.d. — ndo detectado; vest. — vestigios; *
Analise semi-quantitativa).

l:sg;zgfl':l Tipo Pb (%) sn (%) S (%) Cu (%)
Al Canalizacéo 99,5 0,0007 0,36 0,04
Ad* U.L. Matriz vest. n.d. vest.
A3 Canalizacéo 99,7 0,0003 0,16 0,09
A5 U.L. 98,7 £ 0.06 n.d. 0,99 £0,10 0,20 £ 0,06
FS1 Canalizacéo 99,8 0,0004 0,13 0,03
FS2 U.L. 98,9+0,2 n.d. 0,97 £0,25 0,10+ 0,06
RT1 Canalizacéo 99,0 0,77 0,10 0,04
RT2* Reforco Matriz vest. vest. vest.
RT3 Placa 99,4 0,40 0,09 0,04
acoplada
RT4 U.L. 99,1+0,2 0,83+£0,19 n.d. 0,07 £0,01

Por observacdo da Tabela 5.7, tendo em atengdo os teores de Sn e, principalmente, de Sb

determinados nas jungdes e respectivas tubagens, os resultados sugerem que, tal como acontece em
Conimbriga e Mirobriga, as jungdes foram efectuadas com um chumbo de composicéo diferente do

utilizado no corpo da canalizagéo respectiva.

5.4.2 Micro-PIXE

As amostras das jungdes das fistulae plumbeae aquariae identificadas com solda composta por
uma liga de Sn-Pb, nomeadamente a MMC26 (U.L.) e MMC50 (U.C.), pertencentes & Casa dos
Repuxos de Conimbriga, foram também analisadas por micro-PIXE. Para comparagdo utilizou-se uma
amostra de unido longitudinal de chumbo (MMC48), na qual néo foi utilizada qualquer solda, mas

onde o teor de Sn é da ordem de 2,5 %. O mapeamento da distribui¢do elementar teve como objectivo
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investigar a homogeneidade na composicdo dos elementos de Pb e Sn nas unifes em causa (Figura
5.57).

MMC26
Liga Sn-Pb

| -—g

MMC48
Chumbo com
impurezas de Sn

g
=

Figura 5.57. Mapas de distribuicdo elementar obtidos por micro-PIXE da area em destaque no corte transversal
da amostra de solda composta por uma solda enriquecida em Sn (MMC26 e MMC50) e por chumbo com
impurezas de Sn (MMC48) (Scan 1060 x 1060 um? a escala de cores do azul para o vermelho reflecte o
incremento da intensidade).

A Figura 5.57 ilustra um corte transversal da amostra MMC26, na qual o lado esquerdo é
constituido por uma secgdo da solda (espessura a volta de 740 um), enquanto o lado direito apresenta
uma sec¢do do chumbo do corpo da canalizagdo. Na primeira observa-se que a concentracdo do
chumbo é menor e a do Sn maior do que na canalizacdo, e que h4 uma distribuicdo homogénea
resultante da solubilidade destes dois elementos durante o processo de arrefecimento. Esta solda é uma
liga hipereutéctica constituida por duas fases diferentes, as fases o e . Estas juncdes enriquecidas em
Sn, de composicdo proxima a de uma liga eutéctica (61,9 %) e com uma temperatura liquidus
(~190 °C) muito inferior a temperatura de fusdo do Pb (327 °C), tém um intervalo de solidificagdo
muito baixo (AT ~ 10 °C), ndo sendo as mais adequadas para a sua utilizagdo nas canalizacfes. Para se
conseguir uma solda adequada para o uso nas canaliza¢des, esta deveria ter um maior intervalo de
solidificagdo, permitindo um processo de soldadura mais eficiente. A composicdo em Cu apresenta
uma distribuicdo homogénea, sem diferencas significativas entre a canalizacdo e a solda. A amostra de
unido, MMC50, tem uma composi¢do semelhante 8 MMC26. Durante a andlise por micro-PIXE, desta
amostra, identificou-se um ponto bastante enriquecido em Sn, ndo representado na Figura, com uma
concentracdo de 98,5 %, o que indicia alguma heterogeneidade composicional nesta jungéo. A uniéo
longitudinal da canalizagdo, MMC48, onde ndo foi utilizada solda, apresenta uma distribuicdo
homogénea bem distinta de Sn, comparativamente as juncdes identificadas com a utilizagdo de solda.

Através da analise do corte transversal desta amostra, composta pela canalizagdo MMC47 e pela
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respectiva juncdo longitudinal MMC48 (Figura 5.58), verifica-se a existéncia de uma unido
homogénea do material do tubo com o que foi utilizado para a manufactura da juncéo, o que serd o
mais vulgar na tecnologia de fabrico de canaliza¢des de chumbo dos romanos.

Figura 5.58. Mapa de distribuicdo elementar (area em destaque) obtido por micro-PIXE da seccdo transversal
das amostras do tubo de canalizagdo, MMCA47, e da juncdo, MMC48 (scan 2640 x 2640 pm?; a escala de cores
do azul para o vermelho representa o incremento da intensidade).

5.4.3 Discussao geral
O estudo da composicdo elementar das 24 unides utilizadas nas fistulae plumbeae aquariae

pertencentes a diferentes sistemas hidraulicos, nomeadamente de Conimbriga, Augusta Emerita,
Mirobriga e de trés sitios da Baetica (Arucci/Turobriga, Fuente Seca e Cortalago), permite verificar

que estas apresentam diversos teores de Sn (Figura 5.59).

MSn>0,01% 11Sn<0,01% LiSolda

Figura 5.59. Distribuicéo do teor de Sn (%) nas junc@es utilizadas nas fistulae plumbeae aquariae dos diferentes
sitios arqueolégicos estudados. Nas soldas, o teor de Sn foi de 64 % e 69 % em Conimbriga e 34 % em
Mirobriga.

131



RESULTADOS E DISCUSSAO

A Figura anterior mostra a existéncia de trés grupos com teores de Sn bem distintos, sugerindo
0 uso de diferentes matérias-primas. O grupo constituido pela maioria das amostras (17), as quais sao
provenientes de todos os sitios arqueoldgicos amostrados, evidenciam a manufactura de unides, quer
longitudinais quer entre duas canalizacfes, com chumbo proveniente da reciclagem deste metal
contendo solda de Sn (Sn > 0,01 %). Um outro grupo é formado por quatro amostras onde se
identificou chumbo provavelmente ndo reciclado (Sn < 0,01 %), as quais provém de Augusta Emerita
(2) e da Baetica (Arucci/Turobriga e Fuente Seca). O terceiro grupo é composto por trés amostras de
solda, duas de uma liga Pb-Sn, na proporcdo 1:2, recolhidas em Conimbriga, e uma outra de
Mirobriga, em que a propor¢do Pb-Sn é de 2:1. A composicdo destas soldas vai ao encontro do que é
mencionado por Plinio “lungi inter se plumbum nigrum sine albo non potest” (o chumbo néo se pode
unir sem o Sn).

A maior parte das amostras analisadas aponta, por conseguinte, para uma técnica de unido das
canalizagOes fazendo uso, simplesmente, de chumbo, mais ou menos impuro, em fusdo, cobrindo as
zonas de jungdo, quer sejam longitudinais, quer correspondam a unido de dois tubos. Saliente-se que 0
uso de uma solda, constituida por uma liga enriquecida em Sn, encarece a manufactura da juncdo face
a uma feita, apenas, a base de chumbo, devido ao estanho ser um metal mais caro que o chumbo
(RIEDERER, 2002), 0 que podera explicar terem sido encontradas somente trés amostras de unides com

solda num conjunto de 24 unides amostradas.
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6. CONSIDERACOES FINAIS

O trabalho de investigagdo em arqueometalurgia desenvolvido nesta dissertacdo insere-se no
estudo do chumbo utilizado na Epoca Romana, em particular através da caracterizacdo elementar e
isotopica do chumbo das canalizagbes dos complexos sistemas de engenharia hidraulica empregues em
diversas cidades do Ocidente Peninsular durante o Império. Ao longo desta investigacdo foi possivel
estudar as canaliza¢Ges das cidades romanas de Conimbriga, Augusta Emerita, a capital da provincia
da Lusitania, e Mirobriga e de alguns sitios localizados na Baetica, mais precisamente no distrito
mineiro mais metalogénico da Peninsula Ibérica, nomeadamente Arucci/Turobriga, Fuente Seca e
Cortalago. Além disso, tendo por fim identificar, tal como anteriormente, a proveniéncia das matérias-
primas utilizadas na manufactura dos artefactos de chumbo, bem como as tecnologias de fabrico,
foram estudados outros artefactos deste metal, designadamente glandes plumbeae, possiveis vestigios
de producdo metaltrgica e fragmentos disformes recolhidos nos sitios arqueoldgicos de cronologia
Tardo-Republicana do Alto dos Cacos e Monte dos Castelinhos. Esta dissertagdo, maioritariamente
dedicada a Arqueometria, com uma forte componente em Quimica Analitica, apresenta também uma
elevada relevancia na area das Ciéncias da Conservacao devido a necessidade de melhor conhecer o
nosso Patrimoénio Cultural. A caracterizacdo analitica dos artefactos metalicos permite entender a sua
metalurgia e origem, e a0 mesmo tempo promover a conservacgao destes materiais, contribuindo para a
sua valorizagdo arqueoldgica e museoldgica perante a sociedade. Esta investigacdo pioneira em

territorio nacional sobre o chumbo, um metal inestético inicialmente pouco acarinhado, confirma a sua
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elevada importancia no mundo romano, constituindo um indicador previligiado sobre os intercambios
ocorridos desde o Periodo Republicano até ao fim do Império.

O presente trabalho evidenciou o uso da metodologia de ICP-MS, de quadrupolo simples, em
investigacOes desta natureza, em que se recorre a uma preparagao analitica simples, apenas com a
remogdo de uma pequena quantidade (~50 mg) de amostra, 0 que preserva a integridade fisica e
cultural dos artefactos metalicos estudados.

A determinacdo da composi¢cdo elementar (elementos menores e vestigiais) permitiu obter
algumas informag6es sobre as técnicas metalUrgicas utilizadas e, ao mesmo tempo, identificar qual o
tipo de matéria-prima (chumbo reciclado ou nédo reciclado e, neste Gltimo caso, se proveniente da
reducdo de galenas ou de litargirio) usada na manufactura dos artefactos de chumbo amostrados. A
determinagdo dos teores de Sn diferenciou os artefactos de chumbo obtidos por reciclagem de sucata
de chumbo contendo solda de Sn (Sn > 0,01 %) [ASDERIK & REHREN, 2006] e os ndo reciclados (Sn <
0,01 %), uma vez que o estanho se encontra, geralmente, em teores inferiores a 0,01 % na maioria dos
minérios de chumbo. Teores mais elevados de Sn nos artefactos de chumbo provavelmente resultam
da incorporacdo deste metal através das soldas Pb-Sn, bastante utilizadas pelos Romanos. Dada a
impossibilidade de identificar o tipo ou os tipos de minérios utilizados na obtencdo do chumbo usado
nos artefactos de chumbo reciclado, as consideracGes seguintes sdo limitadas aos artefactos de chumbo
ndo reciclados.

Assim, 0 processo metaldrgico utilizado para a obten¢do do chumbo por reducdo de minérios
de galena néo argentiferos ou, entdo, por reducdo do litargirio, um subproduto da copelagdo da prata,
tem como um bom indicador o teor de Ag na matéria-prima resultante. Uma concentragdo < 100 mg
kg™ indicia que o chumbo foi obtido por reducéo do litargirio, enquanto valores superiores sugerem a
utilizacdo de minérios de galena empobrecidos em Ag, uma vez que a extraccdo da Ag sO era
economicamente viavel em minérios de galena com concentragio superior a 400 mg kg™
Relativamente aos elementos presentes no litargirio, devera ter-se em conta que o Bi fica retido na
prata durante o processo de copelagdo, sendo apenas transferido para o litargirio no final da reaccéo,
pelo que uma correlagdo positiva entre a Ag e o Bi indica a utilizagdo do litargirio para obtencdo do
chumbo. Para além disso, teores de Cu e Ni, quando presentes em quantidades elevadas sugerem que 0
litargirio é resultante de minérios de jarosites argentiferas, plumbojarosites ou complexos
polimetalicos contendo Cu. Por outro lado, o Ni ndo existe nos minérios de chumbo e encontra-se
geralmente associado a minérios de cobre.

Os resultados da composicdo elementar das amostras analisadas permitem diferencia-las em
dois grupos: um em que os artefactos foram manufacturados com chumbo reciclado, composto
sobretudo por muitas das canaliza¢Ges de chumbo dos sistemas hidraulicos; um outro com artefactos
manufacturados com chumbo néo reciclado, que correspondem, na sua maioria, aos de cronologia
Tardo-Republicana. Verificou-se, por conseguinte, um incremento da utilizacdo de chumbo reciclado

ao longo do tempo. A elevada utilizacdo de chumbo reciclado no Império Romano pode ser explicada
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com base em duas realidades: a primeira reside no facto da necessidade de grandes quantidades de
chumbo na manufactura, manutencéo e reparacdo das canalizacdes e, para isso, 0 uso frequente de
misturas de chumbos ja utilizados em artefactos ou, entdo, a mistura de chumbo de lingotes com
sucata de chumbo contendo solda de Sn; a segunda razdo, como alguns autores referem, dever-se-a ao
aumento da reciclagem de sucata de chumbo devido a crise econémica que se instalou com o declinio
do Império, bem como a diminuigdo do abastecimento de metais devido a exaustdo de algumas fontes
de minério [PERNICKA, 2014]. Um exemplo estudado neste trabalho é o da Casa dos Repuxos de
Conimbriga, que sofreu remodelacdes profundas no ultimo quartel do século Il d.C., como
consequéncia das mudangas sociopoliticas e culturais entdo ocorridas, destacando-se ai as canalizagdes
manufacturadas com chumbo reciclado.

No conjunto das amostras manufacturadas com chumbo néo reciclado é possivel distinguir as
duas técnicas metallrgicas de obtencdo do chumbo atrés referidas: por reducéo do litargirio ou por
reducdo de minérios de galena, ndo argentiferos. Durante o Império Romano, o chumbo seria obtido
pelas duas técnicas. Por reducéo do litargirio, resultante da copelagdo da prata a partir de jarosites
argentiferas, plumbojarosites, complexos polimetélicos contendo cobre ou galenas argentiferas, sdo
exemplo as amostras provenientes das canalizagcdes do Aqueduto e uma outra descontextualizada de
Conimbriga, duas de Mérida (M6 e M9) e a de Fuente Seca. Por reducdo de minérios de galena ndo
argentiferos evidenciam-se as amostras das Termas do Sul e da Casa dos Repuxos de Conimbriga, a
do Museu de Mérida (MM15), a das Termas Este de Mirobriga e as de Arucci/Turobriga. No Periodo
Tardo-Republicano, a obtencdo do chumbo por reducdo do litargirio parece ter sido a técnica mais
usada como acontece com o utilizado nas glandes plumbeae descobertas nos sitios arqueolégicos de
Alto dos Cacos e Monte dos Castelinhos. No caso dos fragmentos disformes e vestigios de producédo
metallrgica descobertos no Monte dos Castelinhos, parecem ter sido utilizadas ambas as técnicas na
obtencdo do chumbo, tanto a redugdo do litargirio como a de minérios de galenas nao argentiferos.

A analise estatistica multivariada, aplicada ao conjunto de amostras manufacturadas com
chumbo ndo reciclado, permitiu extrair mais informagéo contida neste conjunto de dados gerando trés
factores que reportam 83 % da variancia total dos resultados obtidos. O Factor 1, que representa 42 %
da variancia total, correlaciona-se com a distribuigcdo dos teores de Ag, As e Sb permitindo identificar
dois tipos de matérias-primas, sugerindo uma distingdo entre os artefactos datados do Periodo Tardo-
Republicano e as canalizagbes da Epoca Imperial. Assim, verificou-se que os primeiros utilizaram
uma matéria-prima empobrecida em Ag, As e Sh, enquanto as canalizagGes de chumbo evidenciam o
uso de matéria-prima mais enriquecida nestes elementos. Além disso, as canaliza¢cBes podem
subdividir-se em dois subgrupos: um constituido pelas amostras de chumbo obtido a partir de minérios
de galena ndo argentiferos, mas enriquecidos em As e Sb e, um outro subgrupo, no qual é ainda
possivel distinguir um conjunto de amostras cujo chumbo seria proveniente de minérios de galena e

um outro do litargirio.
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A combinagdo da composicdo elementar com as razdes isotopicas do Pb constitui, como se
sabe, uma poderosa ferramenta para determinar a proveniéncia do metal dos artefactos arqueoldgicos.
O conjunto de artefactos estudados neste trabalho € constituido, na sua maioria, por chumbo reciclado
(Sn > 0,01 %) os quais apresentam uma elevada dispersdo das razdes isotopicas de Pb. O processo de
reciclagem, por envolver normalmente misturas de matérias-primas de diversa proveniéncia, misturas
essas que associam Varias etapas metalurgicas que interferem na composicdo elementar, bem como
alteracBes na composicdo em isotopos do Pb, dificulta, tornando mesmo impossivel, na maior parte
dos casos, uma determinacdo fidvel da respectiva fonte ou fontes dos minérios utilizados [BuDD et al.,
1995; HAUPTMANN, 2007; BRAY & POLLARD, 2012].

De modo a obter uma interpretacdo adequada das assinaturas isotopicas do Pb existentes no
conjunto de artefactos manufacturados com chumbo ndo reciclado foi realizado um estudo
comparativo com as assinaturas isotopicas do Pb caracteristicas dos varios distritos mineiros da
Peninsula Ibérica, os quais poderdo ter sido explorados pelos Romanos. Durante a RepuUblica, as minas
de Cartagena-Mazarrén foram aquelas que foram mais exploradas para a producdo do chumbo e da
prata, enguanto durante o Império, passaram a ser as minas da Serra Morena as mais importantes para
a producdo do chumbo, e as de Rio Tinto, na Faixa Piritosa Ibérica, para a producdo da prata. As
assinaturas isotdpicas dos artefactos de chumbo datados do Periodo Tardo-Republicano, foram
também comparadas com as assinaturas isotOpicas de depositos minerais de algumas zonas do
Mediterraneo por onde as legides possam ter passado aquando da conquista da Peninsula Ibérica.

A distribuicdo das razdes isotdpicas do Pb das amostras de cronologia Imperial evidencia, na
sua maioria, uma mistura de chumbos de diferentes proveniéncias. As amostras do Aqueduto de
Conimbriga, as duas de Mérida (M6 e M9), a de Arucci/Turobriga (A3) e as das Termas Este de
Mirdbriga sugerem uma mistura de chumbos com origem nos minérios da Serra Morena e/ou da Zona
da Ossa Morena com os da Faixa Piritosa Ibérica. Esta inferéncia a partir das assinaturas isotdpicas do
Pb esta também de acordo com os elevados teores de Cu e Ni e baixo teor em Ag destas amostras, 0
que indica um chumbo obtido por reducdo do litargirio resultante da copelacdo da prata a partir de
minérios da Faixa Piritosa, que se sabe terem sido explorados pelos Romanos com essa finalidade. Por
outro lado, uma amostra do Museu de Mérida (MM15) aparenta também uma mistura de chumbos,
neste caso chumbo do Vale de Alcudia misturado com o da ZOM. Além disso, o chumbo de uma
amostra de Arucci/Turobriga (A2) sera proveniente da Zona da Ossa Morena. Por outro lado, as
amostras colhidas das canalizacGes da Casa dos Repuxos de Conimbriga e uma de Arucci/Turobriga
(A1) tém semelhangas com os valores publicados para os minérios de chumbo de Linares-La Carolina
e Vale de Alcudia, enquanto a amostra descontextualizada de Conimbriga e a de Fuente Seca se
assemelham aos minérios da ZOM. A amostra das Termas do Sul € de atribuicdo ambigua, em
consequéncia das elevadas concentracdes de Ag, As, Cu, Ni e Sb, no entanto, encontra-se préximo dos

campos isotopicos do Pb dos minérios da Faixa Costeira da Catalunha e de Linares-La Carolina.
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As assinaturas isotopicas das glandes plumbeae, dos provaveis vestigios de producédo
metallrgica e fragmentos disformes do Monte dos Castelinhos de cronologia Tardo-Republicana tém
uma maior semelhanca com as dos minérios da Peninsula Ibérica do que com os do Mediterraneo,
nomeadamente com os da Serra Morena, Zona da Ossa Morena e Faixa Costeira da Catalunha ou com
uma mistura do chumbo destes minérios com o dos da Faixa Piritosa Ibérica. Note-se, também, que as
razbes isotopicas de Pb de um dos fragmentos disformes (MC20) evidenciam uma semelhanga ao
campo isotopico dos depositos mineiros de Almeria. No caso dos projécteis de chumbo do Alto dos
Cacos, as suas assinaturas isotopicas parecem definir uma mistura de chumbo proveniente do Vale de
Alcudia, Linares-La Carolina e ZOM com o da Faixa Piritosa Ibérica. Contudo, as suas assinaturas
isotopicas ndo coincidem exactamente com as daquelas zonas mineiras, pelo que ndo sera de descartar
uma producéo a partir de minérios explorados pelas comunidades indigenas e que se encontram ainda
por caracterizar. Excepgéo € o projéctil AC320 cuja assinatura isotopica € coincidente com o0 campo
isotopico do Pb dos minérios do Vale de Alcudia.

Por fim, o estudo da composi¢do elementar das unides longitudinais ou entre duas
canaliza¢bes de chumbo, que também foi efectuado neste trabalho, indica 0 uso de matérias-primas
distintas do corpo das canalizagdes em causa. Este estudo, tal como outros previamente referenciados,
mostra, uma vez mais, a manufactura preferencial pelos romanos de unibes constituidas somente a
base de chumbo, o que diverge do que Plinio menciona, designadamente da necessidade de estanho
para a “costura” das unides das canaliza¢gdes com uma liga de Pb-Sn, na proporcéo 2:1. Contudo, das
24 unides analisadas, somente em trés foram identificadas soldas de Pb-Sn, o que pode ser devido ao
facto do estanho metélico ser mais caro do que o chumbo.

A presente investigagdo foi o primeiro grande estudo realizado, com base na caracterizagdo
elementar e na determinacdo das razdes isotopicas de Pb, sobre a proveniéncia do chumbo metélico
utilizado em Epoca Romana, no territorio portugués, e técnicas metaltrgicas que Ihe estfo associadas.
Contudo, a amostragem realizada pode considerar-se relativamente pequena, dada a grande quantidade
de artefactos deste metal, de diversa tipologia, que tém sido registados e recolhidos em sitios
arqueoldgicos em Portugal, alguns deles aparentemente associados ou provenientes de oficinas
metalUrgicas. Em virtude do elevado patriménio cultural legado pela civilizagdo romana em Portugal,
em oposicao a escassa abordagem arqueométrica que tem sido realizada até agora, serd importante, em
trabalhos futuros, dar continuidade ao estudo do “chumbo romano” para uma melhor identificacio das
fontes deste metal, bem como para melhor perceber as rotas de circulagéo utilizadas pelos romanos. O
registo recente do aparecimento de alguns lingotes de chumbo aumenta o interesse e a importancia
deste tipo de trabalho. Assim, um trabalho a propor consistiria ha amostragem e analise de colec¢des
de artefactos de chumbo, de tipologias diversas (com especial destaque para os lingotes), colhidas em
varios sitios arqueoldgicos de norte a sul de Portugal, abrangendo quer as cronologias Republicanas,

quer Imperiais. Para além disso, seria também importante ampliar o estudo para cronologias mais
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antigas e aumentar a base de dados de razGes isotopicas do Pb de depdsitos mineiros portugueses, 0s

quais muito deles se encontram ainda por analisar.
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Anexo |

g MUSEU 117 NOGRAFICO DE CONIMBRIGA
[ron A COADE - VENTARIO GERAL
N * 251

Figura 1.1. Registo fotogréafico das canalizagcbes de chumbo (fistulae plumbeae aquariae), pertencentes ao
sistema hidraulico romano do Aqueduto e Casa dos Repuxos, recolhidas no Museu Monografico e Ruinas de
Conimbriga.
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Figura 1.2. Registo fotografico das diversas canalizagcGes de chumbo (fistulae plumbeae aquariae) pertencentes
ao sistema hidraulico romano da Casa dos Repuxos recolhidas no Museu Monografico e Ruinas de Conimbriga.
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Figura 1.3. Registo fotografico das canalizages de chumbo recolhidas no Museu Nacional de Arte Romana em
Meérida.
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MM16

MM17

MM18

Figura 1.4. Registo fotogréfico das canaliza¢es de chumbo recolhidas no Museu Nacional de Arte Romana em
Meérida.

M10 Mi11

Figura 1.5. Registo fotografico de algumas canalizagbes de chumbo recolhidas no Consdrcio da Cidade
Monumental de Mérida.
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Figura 1.6. Registo fotografico das canalizagBes de chumbo recolhidas in situ nas Ruinas de Mirdbriga.

Figura 1.7. Registo fotogréafico das canalizagcdes de chumbo recolhidas no Museu Municipal de Santiago do
Cacém.
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Figura 1.8. Registo fotogréafico das canalizagbes de chumbo romano recolhidas no Museu da Camara Municipal
de Aroche.

Figura 1.9. Registo fotogréafico da canalizagdo de chumbo recolhida no Museu Mineiro de Rio Tinto.
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Figura 1.10. Registo fotografico dos projécteis de chumbo (glandes plumbeae) descobertos no Alto dos Cacos,
Almeirim.
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MCl12

Glandes plumbeae

Vestigios de produgao metalirgica

Figura 1.11. Registo fotografico dos projécteis de chumbo (glandes plumbeae) e vestigios de producédo
metallrgica do Monte dos Castelinhos, Vila Franca de Xira.
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Figura 1.12. Registo fotografico dos fragmentos disformes do Monte dos Castelinhos, Vila Franca de Xira.
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Tabela 1.1. Registo de identificacdo das amostras e contextos arqueoldgicos das fistulae plumbeae aquariae pertencentes ao espélio do Museu Monogréafico e Ruinas
de Conimbriga (MMC) ((a) — descontextualizada; (b) 3 das canalizacGes do Aqueduto foram amostradas em 2 pontos extremos, obtendo-se os pares MMC13, MMC14;
MMC15, MMC16; e MMC17, MMC18; ¢ — canalizacdo; j — juncdo/unido).

Referéncia NC de Area amostrada da Contexto arqueologico Cronologia
laboratorial inventario canalizacio (Anno Domini)
MMC1 Corpo Casa dos Repuxos (CR) Reinado de Adriano (117-138)
MMC2 Corpo Insula Norte (IN) Epoca claudio — neroniana (41 — 68)
MMC4 260 Corpo Casa dos Repuxos (CR) Reinado de Adriano (117-138)
MMC5 270 Corpo Casa dos Repuxos (CR) Reinado de Adriano (117-138)
MMC6 272 Corpo Casa dos Repuxos (CR) Reinado de Adriano (117-138)
MMC7 275 Corpo Casa dos Repuxos (CR) Reinado de Adriano (117-138)
MMCS8 Corpo Casa de Cantaber (CC) Epoca flaviana (69 — 96)
MMC9 Corpo Aqueduto (A) Reinado de Claudio (41 — 54)
MMC10 Corpo Casa dos Repuxos (CR) Reinado de Adriano (117-138)
MMC11 Unido longitudinal Casa dos Repuxos (CR) Reinado de Adriano (117-138)
MMC12 Corpo Termas do Sul (TS) Epoca flaviana ou de Trajano (69 — 117)
MMC13(b) Corpo Aqueduto (A) Reinado de Claudio (41 — 54)
MMC14(b) Corpo Aqueduto (A) Reinado de Claudio (41 — 54)
MMC15(b) Corpo Aqueduto (A) Reinado de Claudio (41 — 54)
MMC16(b) Corpo Aqueduto (A) Reinado de Claudio (41 — 54)
MMC17(b) Corpo Aqueduto (A) Reinado de Claudio (41 — 54)
MMC18(b) Corpo Aqueduto (A) Reinado de Claudio (41 — 54)
MMC19 238 Corpo Casa dos Repuxos (CR) Reinado de Adriano (117-138)
MMC20 239 Corpo Casa dos Repuxos (CR) Reinado de Adriano (117-138)
MMC21 240 Corpo Casa dos Repuxos (CR) Reinado de Adriano (117-138)
MMC22 241 Corpo Casa dos Repuxos (CR) Reinado de Adriano (117-138)
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MMC23
MMC24
MMC25

MMC26¢
MMC26j
MMC27
MMC28
MMC29
MMC30
MMC31
MMC32
MMC33
MMC34
MMC35
MMC36
MMC37
MMC38
MMC39
MMC40
MMC41
MMC42
MMC43
MMC44
MMC45
MMC46
MMC47

242
243
244
245
245
246
247
248
249
250
251
252
253
254
254
255

258
259
259
261
261
263
263
271
273

Corpo
Corpo
Corpo
Corpo
Unido longitudinal
Corpo
Corpo
Corpo
Corpo
Corpo
Corpo
Corpo
Corpo
Corpo
Uni&o longitudinal
Corpo
Corpo
Corpo
Corpo
Unido longitudinal
Corpo
Uni&o longitudinal
Corpo
Uni&o longitudinal
Corpo
Corpo

Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Insula Norte (IN)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)

Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)

Epoca claudio - neroniana (41 — 68)

Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
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MMC48
MMC49
MMC50
MMC51
MMC52
MMC53

273 Uni&o longitudinal
276 Corpo

Unido entre 2 canos

Unido entre 2 canos
269 (A55) Corpo
Corpo

Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)
Casa dos Repuxos (CR)

Descontextualizada (a)

Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
Reinado de Adriano (117-138)
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Tabela 1.2. Registo de identificacdo das amostras de artefactos de chumbo recolhidos no Consércio da Cidade Monumental de Mérida (M) e no Museu Nacional de

Arte Romana em Mérida (MM), respectivamente.

Referéncia

N° de

it b Artefacto Contexto arqueol6gico Cronologia

M1 8225-00-1 Corpo da canalizacdo Circo Romano (campanha 1995) c.180d.C.

M2 700 Uni&o entre 2 canos Descontextualizada

M3 83 Corpo da canalizacdo Passeio fluvial (Huerta de Otero)

M4 7011 Corpo da canalizagdo Area de servigos do teatro e anfiteatro

M5 112 Corpo da canalizacdo Igreja de Santa Eulalia Afadir “(Coro)”

M6 700 Corpo da canalizagdo Descontextualizada

Av. de Reina Sofia: Solar de
M7 2510 Corpo da canalizacéo . Séc. I-Ivd.C.
Confederacion

M9 8102-1231-0 Corpo da canalizacdo Calle Almendralejo, 41 Séc. 11 - 111 d.C.
M10 3023 Corpo da canalizagdo Travessia Martir Santa Eulalia A Séc. I -1l d.C.
M11 3023 Corpo da canalizagdo Travessia Martir Santa Eulalia B Séc. Il -111d.C.
M12 158-00-2 Sarcofago Sitio del Disco Séc. 1 -1V d.C.
M13 156 Urna funeraria Carretera Madrid: campsa Séc. 1 -1V d.C.

. Necropolis del Albarregas: Solar de la .

MM1 36030 Urna funeréria familia Gijén 27 a.C. — Séc. Il d.C.
MM2 12119 Sarcofago infantil Barriada de los Bodegones Séc. Il -1l d. C.
MM3 Corpo da canalizagdo
MM4 17188 Uni&o entre 2 canos Columbarios
MM5 Corpo da canalizagdo
MM6 4906 Corpo da canalizagéo Almaceén del Teatro Romano
MM7 17105 Ralo Columbarios
MMS CE2016/7/15 Corpo da canalizagio
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MM9
MM10

MM11

MM12
MM13
MM14
MM15
MM16
MM17
MM18

CE2016/7/43
559

14177

CE2016/7/28
CE2016/7/42
17468
14067
CE2016/7/32

CE2016/7/8

Corpo da canalizacdo
Corpo da canalizacdo Calle Cervantes
Reforco da unido (?) da
canalizacédo

Unido longitudinal
Corpo da canalizacdo
Corpo da canalizacdo Almacén del Teatro Romano
Corpo da canalizacdo

Unido entre 2 canos
Corpo da canalizacdo

Corpo da canalizacdo
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Tabela 1.3. Registo de identificacdo das amostras de fistulae plumbeae aquariae, provenientes de Mirdbriga e,

obtidas in situ (RM) e no Museu Municipal de Santiago do Cacém (MT).

RM1
RM?2
RM3
MT1
MT2
MT3
MT4
MT5
MT6
MT7
MT8
MT9

Corpo
Unido longitudinal
Corpo
Corpo
Unido longitudinal
Corpo
Uni&o longitudinal
Unido entre 2 canos
Corpo
Unido longitudinal
Corpo

Unido longitudinal

Tanque da Domus
Tanque da Domus
Termas Este
Termas
Termas
Termas
Termas
Termas
Termas
Termas
Termas

Termas

Séc. 11
Séc. Il

Séc. |

Sécs. | -1V

165



Tabela 1.4. Registo de identificacdo das amostras de fistulae plumbeae aquariae pertencentes a coleccdo do
Museu da Camara Municipal de Aroche (A e FS) e do Museu Mineiro de Rio Tinto, Huelva — Espanha.

Espacgo Termal de

CMA477 Corpo
Al P San Mamés
Espaco Termal de
A2 CMA476 Corpo ]
San Mamés
Espaco Termal de
A3 CMA535 Corpo )
San Mamés
N o Espago Termal de )
Ad CMA4T77 Unido longitudinal ) Seéc. |
San Mamés
» o Espacgo Termal de
A5 CMAS535 Unido longitudinal .
San Mamés
CMA203 c Aqueduto de Fuente
orpo
FS1 p Seca
N o Aqueduto de Fuente
ES2 CMA203 Unié&o longitudinal
Seca
RT1 Corpo Cortalago
Reforgo Cortalago i
RT2 § J Epoca Claudio-Adriano
RT3 Placa acoplada Cortalago
RT4 Unido longitudinal Cortalago
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Tabela 1.5. Registo de identificacdo das amostras de glandes plumbeae provenientes do sitio arqueolégico do
Alto dos Cacos (AC) [*Gomes, 2012; **Guerra et al., 2014].

Referéncia = N°de — peso () Forma/Tipologia** Cronologia
laboratorial  inventario

AC316 316 56,8 Oblonga

AC317 317 67,6 Biconica

AC318 318 99,6 Bitroncocdnica

AC319 319 50,1 Oblonga

AC320 320 55,7 Bicdnica

AC321 321 50,2 Bicdnica

AC322 322 41,9 Oliviforme

AC323 323 78,2 Oblonga

AC324 324 58,0 Oblonga

AC325 325 105,1 Biconica

AC326 326 89,6 Bitroncocdnica

AC327 327 L7 Oblonga Campanhas militares de César

AC328 328 59,4 Oblonga (60a.C)

AC329 329 53,9 Oblonga

AC330 330 70,1 Oblonga

AC331 331 57,4 Biconica

AC332 332 50,5 Oblonga

AC333 333 70,0 Oblonga

AC334 334 80,0 Bicdnica

AC335 335 52,5 Oblonga

AC336 336 56,3 Oblonga

AC337 337 54,3 Oblonga

AC338 338 83,3 Oblonga

AC339 339 71,1 Oblonga
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Tabela 1.6. Registo de identificacdo das amostras de artefactos de chumbo recolhidos no Museu Municipal de Vila Franca de Xira provenientes do sitio arqueologico de
Monte dos Castelinhos (MC).

cboratorial _inventari e cronologs
MC1 2794 Fragmentos disformes — Tira em processo de tratamento
MC2 2895
MC3 2792
Mc4 L7010 Glandes plumbeae
MC5 17011
MC6 17012
MC7 17385
MCS8 17386
McCo Lo Fragmentos disformes — Placa
MC10 17388
MC11 17389 Periodo Republicano
MC12 16803 Glandes plumbeae (50730a.C)
MC13 2905 Lingote
MC14 239 Tira
MC15 280 Tira com vestigios de corte
MC16 2764 Tira enrolada sobre si mesma
MC17 2791 Fragmentos disformes Tira em processo de tratamento
Elemento de lingote com
MC18 2781 vestigios de corte (?)
MC19 2789 Tira em processo de tratamento
MC20 2812 Tira pequena (?)
MC21 2832 Tira com vestigios de corte
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2835

MC22 Resto de fundicéo

MC23 2833 ) Pingo de fundicio
Vestigios de produgao . )

MC24 2848 o Resto de fundigéo torcido

metalurgica

MC25 2870 Pingo de fundicéo

MC26 2871 Pingo de fundicio

MC27 2906 ) Peca em processo de fabrico
Fragmentos disformes _

MC28 2907 Tira de chumbo
Vestigios de producao L

MC29 2911 Resto de fundigéo

metalUrgica
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Anexo |1

Tabela 1.1 Concentracdo dos elementos menores e vestigiais determinados nas fistulae plumbeae aquariae de Conimbriga por
ICP-QMS (Cu, Sh, Sn, expressos em %, excepto quando mencionado, Ag, As, Bi, Ni em mg kg™, n.d. — néo detectado; (a) —
descontextualizada; (b) 3 das canaliza¢des do Aqueduto foram amostradas em 2 pontos extremos, obtendo-se os pares MMC13,
MMC14; MMC15, MMC16; e MMC17, MMC18).

Referéncia Contexto Ag As Bi Cu Ni Sh Sn
laboratorial arqueol6gico
MMC1 CR 171 323 65 0,04 <6,28 0,14 0,34
MMC2 IN 156 39 50 0,05 9,6 0,09 0,57
MMC4 CR 209 122 90 0,07 16 0,13 0,34
MMC5 CR 196 134 94 0,10 <6,28 0,17 0,89
MMC6 CR 194 132 108 0,07 8,9 0,17 0,45
MMC7 CR 225 379 75 0,04 <6,28 0,27 0,22
MMCS8 CcC 173 49 82 0,05 7,1 0,07 0,48
MMC9 A 95 40 <4,62 0,12 36 0,16 3,1 mg kg™
MMC10 CR 189 18 68 0,11 17 0,04 0,11
MMC12 TS 346 903 < 4,62 0,17 200 0,36 2,7 mg kg
MMC13(b) A 98 133 45 0,17 43 0,16 < 2,69 mg kg™
MMC14(b) A 89 92 30 0,19 97 0,12 < 2,69 mg kg™
MMC15(b) A 81 46 15 0,18 187 0,11 0,03
MMC16(b) A 85 33 15 0,17 105 0,10 0,01
MMC17(b) A 63 35 6,6 0,13 35 0,14 <2,69 mg kg™
MMC18(b) A 81 46 15 0,18 185 0,11 0,05
MMC19 CR 128 34 18 0,03 12 0,16 0,09
MMC20 CR 142 n.d. <4,62 0,02 7,7 0,05 2,8 mg kg'1
MMC21 CR 143 38 18 0,03 14 0,17 0,10
MMC22 CR 152 187 52 0,05 <6,28 0,14 0,32
MMC23 CR 176 139 60 0,07 6,8 0,17 0,43
MMC24 CR 148 14 < 4,62 0,03 7,8 0,23 2,8 mg kg
MMC25 CR 168 129 77 0,06 <6,28 0,19 0,38
MMC26 CR 154 29 53 0,06 <6,28 0,03 0,72
MMC27 CR 149 204 27 0,02 43 0,23 0,39
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MMC28

MMC29

MMC30

MMC31

MMC32

MMC33

MMC34

MMC35

MMC37

MMC38

MMC39

MMC40

MMC42

MMC44

MMC46

MMC47

MMC49

MMC52

MMC53

CR
CR
CR
CR
CR
CR
CR
CR

CR

CR
CR
CR
CR
CR
CR
CR

CR

(@)

147

157

168

179

167

174

166

164

167

156

125

147

178

158

184

146

321

110

59

91

189

13

150

207

130

123

125

127

39

n.d.

38

144

190

122

71

278

37

18

80
28
<4,62
65
59
73
75
80
68
45
4,9
18
75
28
86
89
131
167

<4,62

0,08
0,02
0,03
0,07
0,06
0,06
0,06
0,06
0,06
0,04
0,02
0,03
0,08
0,02
0,07
0,16
0,11
0,15

0,03

8,8
18
7,6
<6,28
6,9
<6,28
<6,28
<6,28
<6,28
<6,28
8,6
10
7,7
16
<6,28
7,9
16
19

10

0,13
0,24
0,23
0,22
0,16
0,19
0,17
0,19
0,19
0,06
0,05
0,17
0,22
0,24
0,16
0,10
0,35
0,21

0,24

0,40
0,37
3,3mgkg™
0,38
0,33
0,39
0,39
0,32
0,35
0,45
5,0 mg kg™
0,10
0,42
0,39
0,45
0,74
0,02
0,05

3,7mgkg™
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Tabela I1.2 Razdes isotépicas do Pb, 2*Pb"*Pb, 27ph’?®ph ¢ 2%ph'?®ph (+ desvio padrio), obtidas nas fistulae
plumbeae aquariae de Conimbriga por ICP-QMS ((a) — descontextualizada; (b) 3 das canaliza¢Bes do Aqueduto
foram amostradas em 2 pontos extremos, obtendo-se os pares MMC13, MMC14; MMC15, MMC16; e MMC17,

MMC18).

Referéncia Contexto 206py, 2%4p 207py, 2%pp, 208pp, /206
laboratorial arqueoldgico
MMC1 CR 18,264 + 0,119 0,856 + 0,002 2,119 + 0,004
MMC2 IN 18,332 + 0,077 0,855 + 0,003 2,122 + 0,005
MMC4 CR 18,308 + 0,061 0,855 £ 0,001 2,120 + 0,009
MMC5 CR 18,154 + 0,065 0,856 + 0,002 2,121 + 0,007
MMC6 CR 18,153 + 0,065 0,855 + 0,003 2,127 + 0,011
MMC7 CR 18,276 + 0,043 0,856 + 0,002 2,113 + 0,008
MMCS8 cC 18,332 + 0,053 0,857 + 0,002 2,124 + 0,005
MMC9 A 18,292 + 0,032 0,855 + 0,002 2,108 + 0,006
MMC10 CR 18,295 + 0,081 0,856 + 0,002 2,118 £ 0,008
MMC12 TS 18,368 + 0,051 0,856 + 0,003 2,119 £ 0,004
MMC13(b) A 18,176 + 0,093 0,857 + 0,002 2,103 + 0,007
MMC14(b) A 18,189 + 0,075 0,858 + 0,004 2,105 + 0,003
MMC15(b) A 18,159 + 0,072 0,857 + 0,002 2,099 + 0,006
MMC16(b) A 18,172 + 0,062 0,857 + 0,002 2,101 + 0,006
MMC17(b) A 18,235 + 0,032 0,860 + 0,002 2,109 £ 0,008
MMC18(b) A 18,166 + 0,081 0,859 + 0,003 2,110 £ 0,007
MMC19 CR 18,214 + 0,054 0,855 + 0,003 2,103 £ 0,011
MMC20 CR 18,256 + 0,041 0,858 + 0,002 2,106 + 0,004
MMC21 CR 18,151 + 0,053 0,858 + 0,003 2,107 + 0,007
MMC22 CR 18,158 + 0,049 0,858 + 0,003 2,104 £ 0,009
MMC23 CR 18,184 + 0,038 0,859 + 0,003 2,104 £ 0,008
MMC24 CR 18,123 + 0,042 0,859 + 0,001 2,106 + 0,005
MMC25 CR 18,162 + 0,108 0,859 + 0,003 2,102 + 0,010
MMC26 CR 18,185 + 0,057 0,860 + 0,002 2,101 + 0,003
MMC27 CR 18,275 + 0,047 0,857 + 0,004 2,094 + 0,004
MMC28 CR 18,153 + 0,054 0,858 + 0,001 2,105 + 0,002
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MMC29

MMC30

MMC31

MMC32

MMC33

MMC34

MMC35

MMC37

MMC38

MMC39

MMC40

MMC42

MMC44

MMC46

MMC47

MMC49

MMC52

MMC53

CR
CR
CR
CR
CR
CR
CR

CR

CR
CR
CR
CR
CR
CR
CR

CR

(@)

18,292 + 0,033
18,104 £ 0,074
18,146 £ 0,100
18,156 £ 0,055
18,201 £ 0,044
18,144 + 0,066
18,234 + 0,068
18,170 £ 0,061
18,170 £ 0,071
18,075 £ 0,110
18,125 £ 0,070
18,210 + 0,095
18,251 £ 0,051
18,180 £ 0,064
18,164 £ 0,054
18,186 £ 0,040
18,152 + 0,087

18,141 + 0,066

0,853 £ 0,001
0,858 + 0,003
0,860 = 0,003
0,859 £+ 0,002
0,857 + 0,002
0,859 + 0,002
0,859 + 0,002
0,861 + 0,002
0,859 £+ 0,002
0,859 £+ 0,002
0,862 + 0,001
0,859 + 0,003
0,857 £ 0,001
0,860 = 0,002
0,861 + 0,001
0,860 + 0,003
0,860 + 0,003

0,861 + 0,004

2,093 + 0,008
2,110 = 0,004
2,109 = 0,004
2,107 £ 0,005
2,102 + 0,007
2,109 + 0,009
2,117 £ 0,005
2,111 £ 0,008
2,107 £ 0,006
2,112 £ 0,007
2,118 + 0,002
2,109 + 0,007
2,103 £ 0,009
2,112 £ 0,005
2,112 £ 0,005
2,111 £0,010
2,115 £ 0,007

2,114 £ 0,015
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Tabela 11.3 Concentracdo dos elementos menores e vestigiais determinados nos artefactos de chumbo de
Augusta Emerita por ICP-QMS (Cu, Sb, Sn, expressos em %, excepto quando mencionado, Ag, As, Bi, Ni em
mg kg, n.d. — ndo detectado; * fistulae plumbeae aquariae).

|§§2?§2f:; Ag  As Bi Cu Ni Sb sn
M1* 223 93 51 0,06 <6,28 0,24 0,36
M3* 120 39 80 0,10 332 0,11 0,15
M4* 137 54 48 0,07 9.1 0,11 0,30
M5* 199 615 88 0,12 11 0,32 0,60
M6* 52 n.d. 12 0,11 12 0,16 7,4 mg kg
M7* 158 57 51 0,04 <6,28 0,16 0,40
M9* 117 489 21 0,08 6,9 0,15 21 mg kg™
M10* 173 96 62 0,05 <6,28 0,12 0,30
M11* 232 62 42 0,05 <6,28 0,14 0,35
M12 163 64 66 0,04 37 0,11 0,40
M13 178 78 42 0,06 13 0,09 0,60
MM1 130 106 80 0,06 6,5 0,06 0,09
MM2 209 55 67 0,03 nd. 0,06 1,07
MM3* 135 60 79 0,05 <6,28 0,10 0,71
MM5* 124 111 71 0,05 <628 0,09 0,34
MM6* 128 114 75 0,05 <628 0,09 0,36
MM7 167 54 90 0,04 28 0,10 1,51
MM8* 97 30 60 0,04 <6,28 0,04 0,48
MMO* 123 33 70 0,03 <6,28 0,08 0,51
MM10* 123 45 152 0,07 75 0,16 0,30
MM12* 158 50 63 0,05 <628 0,38 0,04
MM13* 116 42 55 0,04 19 0,11 0,35
MM14* 111 40 59 0,03 <6,28 0,09 0,35
MM15* 132  <4,75 13 0,03 6,4 0,04 8 mg kg™
MM17* 133 52 94 0,03 nd. 0,08 0,20
MM18* 122 45 61 0,03 nd. 0,09 0,18
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Tabela 11.4 Razdes isotépicas do Pb, °Pb’*pb, 2UPh"?%ph e 2%ph”%Ph (+ desvio padrio), obtidas nos

artefactos de chumbo de Augusta Emerita por ICP-QMS (* fistulae plumbeae aquariae).

Referéncia

1 206p}204pp 207py, 206p}y 208py, 206p}y
laboratorial
M1* 18,192 + 0,050 0,858 +0,002 2,110+ 0,004
M3* 18,221 + 0,060 0.860+0,002 2113+ 0008
M4* 18,181+ 0,101 0,861+0,003 2,113+ 0,006
M5* 18,192 +0,114 0,860+0,003 2,113 +0,004
M6* 18,200 + 0,060 0,858+ 0,001 2,100 + 0,005
M7* 18,150 + 0,073 0,860+ 0,002 2,102 + 0,010
M9* 18,293 + 0,049 0,856+ 0,002 2,100 + 0,006
M10* 18,185 + 0,048 0,858+ 0,003 2,095 + 0,005
M11* 18,168 + 0,054 0,860+ 0,006 2,100 + 0,009
M12 18,170 + 0,170 0,859+0,002 2,114 +0,005
M13 18,183 + 0,092 0,856+ 0,002 2,107 +0,010
MM1 18,197 + 0,287 0,856 +0,002 2,101+ 0,011
MM2 18,230 + 0,193 0,859+0,002 2116 +0,013
MM3* 18,134 + 0,200 0,858+0,002 2,103+ 0,006
MM5* 18,113 + 0,182 0,859+0,003 2,107 +0,008
MM6* 18,133 + 0,232 0,858+ 0,005 2,106+ 0,016
MM?7 18,094 + 0,180 0,858+ 0,001 2,105 + 0,007
MM8* 18,385 + 0,184 0,848+0,003 2,090 + 0,006
MM9* 18,111 + 0,124 0,859+0,001 2,105 + 0,004
MM10* 18,148 + 0,184 0,859+0,002 2,105 + 0,006
MM12* 18,158 + 0,171 0,858+0,002 2,102+ 0,006
MM13* 18,120 + 0,113 0,857+0,002 2,106 + 0,006
MM14* 18,144 + 0,162 0,858+ 0,002 2,103 + 0,005
MM15* 18,140 + 0,124 0,860+0,002 2,111 +0,009
MM17* 18,158 + 0,138 0,860+0,003 2,113 +0,007
MM18* 18,156 + 0,141 0,860+0,002 2,110 + 0,008
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Tabela 11.5 Concentragdo dos elementos menores e vestigiais determinados nas fistulae plumbeae aquariae de
Mirobriga por ICP-QMS (Cu, Sh, Sn, expressos em %, excepto quando mencionado, Ag, As, Bi, Ni em mg kg™,
n.d. — ndo detectado).

RM1 147 48 143 0,05 14 0,09 0,22
RM3 153 50 976 0,10 10 0,35 0,01
MT1 131 72 236 0,05 10 0,11 0,37
MT3 152 63 270 0,06 n.d. 0,12 0,54
MT6 135 76 219 0,05 n.d. 0,11 0,40
MT8 142 80 225 0,06 18 0,12 0,42
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Tabela 11.6 Razdes isotdpicas do Pb, 2%°Ph?*Ph, 2"Ph2%ph e 2®ph2Ph (+ desvio padrao), obtidas nas fistulae
plumbeae aquariae de Mirébriga por ICP-QMS.

RM1 18,163 +0,079 0,859+0,003 2,108 +0,004
RM3 18,219 + 0,095 0856 £0,003 2100+ 0,007
MT1 18,245+ 0,071 0,857+0,002 2,102 +0,006
MT3 18,209 £ 0,073 0,857+0,001 2,108+ 0,006
MT6 18,241 £ 0,058 0,859+0,004 2,106 + 0,006
MT8 18,217 + 0,082 0,858+0,001  2,108+0,005
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Tabela 11.7 Concentragdo dos elementos menores e vestigiais determinados nas fistulae plumbeae aquariae de
Arucci, Fuente Seca e Cortalago (Rio Tinto) por ICP-QMS (Cu, Sh, Sn, expressos em %, excepto quando

mencionado, Ag, As, Bi, Ni em mg kg, n.d. — ndo detectado).

Al

A2

A3

FS1

RT1

RT3

282

253

125

58

130

124

740

538

15

n.d.

35

32

98

127

107

34

361

366

0,04
0,04
0,09
0,03

0,04

0,04

n.d.

n.d.

56

n.d.

n.d.

n.d.

0,36
0,48
0,16
0,13
0,10

0,09

7 mg kg™

3mg kg™

3mg kg™

4mg kg™
0,77

0,40
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Tabela 11.8 Razdes isotdpicas do Pb, 2%Ph?*Ph, 2"Ph2%ph e 2®ph2Ph (+ desvio padrao), obtidas nas fistulae
plumbeae aquariae de Arucci, Fonte Seca e Corta Lago (Rio Tinto) por ICP-QMS.

18,242 + 0,073

Al 0,857 +0,002 2,105+ 0,007
A2 18,217 + 0,080 0.855+0,002 2100+ 0,007
A3 18,277 +0,139 0,860 +0,002 2,110+ 0,008
FS1 18,170 +0,039 0,859 +0,002 2,113+ 0,005
RT1 18,147 +0,120 0,859 +0,002 2,106 + 0,002
RT3 18,178 + 0,077 0,858+ 0,004 2,104 +0,014
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Tabela 11.9 Concentracdo dos elementos menores e vestigiais determinados nos projécteis de chumbo de Altos dos
Cacos por ICP-QMS (Cu, Sb, Sn expressos em %, excepto quando mencionado, Ag, As, Bi, Ni em mg kg™, n.d.—

ndo detectado).

Referéncia
laboratorial

AC316

AC317

AC318

AC319

AC320

AC321

AC322

AC323

AC324

AC325

AC326

AC327

AC328

AC329

AC330

AC331

AC332

AC333

AC334

AC335

AC336

AC337

AC338

AC339

101

89

100

79

21

66

53

66

71

102

103

157

30

77

89

25

21

45

115

71

69

63

64

63

As
n.d.
35
464
34
n.d.
41
< 4,75
42
55
18
19
26
n.d.
29
10
n.d.
n.d.
<475
10
51
51
35
34

45

Bi

54

65

61

61

50

63

33

55

57

60

60

86

71

64

63

64

60

29

77

64

63

63

67

53

Cu
0,08

0,05
0,04
0,05

0,07

0,05
0,09
0,06
0,05
0,03
0,04
0,04
0,13
0,05
0,05
0,11
0,09
0,02
0,03
0,05
0,05
0,04
0,05

0,04

Ni
15
11
15
16
14
7,21
54
13
<6,28
<6,28
<6,28
< 6,28
10
<6,28
<6,28
8,07
6,78
n.d.
n.d.
< 6,28
< 6,28
n.d.
n.d.

n.d.

Sb
0,02
0,05
0,05
0,06

15 mg kg™
0,06
53 mg kg™
0,06
0,08
0,06
0,05
0,03
19 mg kg™t
0,05
0,03
15 mg kg™
4,94 mg kgt
0,01
0,03
0,08
0,08
0,06
0,06

0,07

Sn

35 mg kg™
0,06
0,13
0,05

7,90 mg kg™
0,06

<2,69mg kg™

0,05
0,07
0,16
0,16
0,39

86 mg kg™
0,04
0,05

8,49 mg kg™
n.d.
0,44
0,30
0,07
0,07
0,05
0,08

0,06
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Tabela 11.10 Razdes isotdpicas do Pb, 2°°Pb/*Ph, 27pph?ph ¢ 2%8pp/2%ph (+ desvio padrdo) obtidas nos
projécteis de chumbo de Altos dos Cacos por ICP-QMS [Gomes, 2012].

Referéncia
laboratorial

AC316

AC317

AC318

AC319

AC320

AC321

AC322

AC323

AC324

AC325

AC326

AC327

AC328

AC329

AC330

AC331

AC332

AC333

AC334

AC335

AC336

AC337

AC338

AC339

206py/204ppy
18,125 + 0,056
18,417 £ 0,035
18,365 + 0,044
18,416 = 0,051
18,220 £ 0,058
18,481 £ 0,068
18,102 + 0,038
18,407 £+ 0,037
18,351 £ 0,023
18,548 £ 0,050
18,436 £ 0,042
18,319 £ 0,037
18,200 + 0,080
18,446 + 0,096
18,282 + 0,042
18,207 £ 0,099
18,185 £ 0,131
18,350 £ 0,109
18,178 £ 0,060
18,352 £ 0,119
18,342 + 0,093
18,483 £ 0,059
18,437 £ 0,038

18,496 £ 0,024

207ppy/206pp
0,857 + 0,002
0,849 + 0,002
0,849 + 0,003
0,846 + 0,003
0,857 £ 0,002
0,847 £ 0,002
0,858 + 0,002
0,848 + 0,002
0,846 + 0,002
0,845 £ 0,002
0,849 £ 0,002
0,853 £ 0,003
0,856 + 0,001
0,847 £ 0,003
0,852 £ 0,003
0,856 + 0,001
0,858 + 0,002
0,850 + 0,003
0,854 + 0,004
0,849 £ 0,001
0,847 £ 0,001
0,845 £ 0,002
0,846 + 0,003

0,847 £ 0,003

208py) 1206p}
2,097 £0,01
2,103 £ 0,005
2,090 + 0,009
2,081 + 0,004
2,103 £ 0,005
2,088 = 0,006
2,102 + 0,003
2,096 + 0,010
2,079 £ 0,006
2,089 £ 0,012
2,091 £ 0,008
2,088 £ 0,010
2,097 £ 0,010
2,098 + 0,007
2,096 £ 0,014
2,099 £ 0,005
2,093 £ 0,007
2,096 £ 0,010
2,101 £ 0,012
2,108 £ 0,014
2,093 £ 0,008
2,090 £ 0,008
2,092 £ 0,006

2,085 £ 0,009
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Tabela I11.11 Concentracdo dos elementos menores e vestigiais determinados em diversos artefactos de chumbo do Monte dos
Castelinhos por ICP-QMS (Cu, Sb, Sn expressos em %, excepto quando mencionado, Ag, As, Bi, Ni em mg kg™, n.d. — ndo

detectado).

Referéncia
laboratorial

MC1
MC2
MC3
MC4
MC5
MC6
MC7
MC8
MC9
MC10
MC11
MC12
MC13
MC14
MC15
MC16
MC17
MC18
MC19
MC20
MC21
MC22
MC23
MC24
MC25
MC26

MC27

Ag
165
90
91
161
233
51
121
11
146
100
329
55
142
139
130
216
137
77
46
125
67
134
72
145
116
79

88

As
<475
n.d.
n.d.
n.d.
23
n.d.
48
n.d.
n.d.
n.d.
n.d.
n.d.
n.d.
n.d.
n.d.
7,07
n.d.
n.d.
n.d.
n.d.
n.d.
n.d.
n.d.
n.d.
n.d.
n.d.

n.d.

Bi

118

67

60

45

77

69

65

476

58

44

168

67

94

67

67

186

56

60

32

78

68

113

60

100

76

94

56

Cu
0,08

0,09
0,09
0,10

0,04

0,07
0,07
12 mg kg™
0,13
0,14
0,07
0,11
0,08
0,10
0,12
0,09
0,07
0,17
0,06
0,08
0,11
0,07
0,09
0,13
0,09
0,10

0,06

Ni
46
<6,28
12
45
n.d.
<6,28
n.d.
n.d.
14
9,35
<6,28
<6,28
8,47
<6,28
9,26
6,61
n.d.
17
n.d.
<6,28
<6,28
7,22
10
7,17
<6,28
<6,28

21

Sh
90 mg kg
49 mg kg™
5,3 mg kg™
91 mg kg™
0,04
0,02
0,06
0,01
22 mg kg™
31 mgkg*
0,03
0,03
76 mg kg™
57 mg kg™
58 mg kg
0,05
16 mg kg™
11 mg kg™
< 4,40 mg kg™
22 mg kg™
49 mg kg™
26 mg kg™
< 4,40 mg kg™
46 mg kg*
2,13 mg kg™
83 mg kg™

17 mg kg™t

Sn
0,05
3,02 mg kg™
<2,69 mg kg™
0,02
0,20
7,93 mg kg™
0,07
<2,69 mg kg™
n.d.

11 mg kg™
< 2,69 mg kg™
0,02
n.d.

n.d.

96 mg kg™
56 mg kg™
0,03
3,96 mg kg*
1,13
12 mg kg™
6,03 mg kg™
4,94 mg kgt
5,20 mg kg™
5,77 mg kg*
4,21 mg kg*
8,06 mg kg™

n.d.
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MC28 91 n.d. 63 0,11 12 n.d. 4,02 mg kg™

MC29 81 n.d. 60 0,15 15 403mgkg? 3,77 mgkg®
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Tabela 11.12 Razdes isotdpicas do Pb, 2%°Ph'*Ph, 2"Ph/2%ph ¢ 2°8ph/2%ph (+ SD) obtidas em diversos artefactos
de chumbo do Monte dos Castelinhos por ICP-QMS.

Referéncia
laboratorial

MC1

MC2

MC3

MC4

MC5

MC6

MC7

MC8

MC9

MC10

MC11

MC12

MC13

MC14

MC15

MC16

MC17

MC18

MC19

MC20

MC21

MC22

MC23

MC24

MC25

MC26

McC27

ZOGPb/204Pb

18,353 £ 0,058
18,243 £ 0,022
18,207 + 0,049
18,205 + 0,043
18,360 + 0,032
18,264 £ 0,031
18,469 £ 0,047
18,269 £ 0,010
18,187 + 0,054
18,446 + 0,034
18,235 + 0,056
18,271 £ 0,041
18,191 £ 0,068
18,229 £ 0,019
18,210 £ 0,072
18,252 + 0,026
18,257 £ 0,018
18,227 £ 0,040
18,294 £ 0,026
18,336 £ 0,057
18,456 + 0,068
18,204 + 0,059
18,257 £ 0,041
18,245 £ 0,090
18,224 £ 0,061
18,276 £ 0,023

18,244 + 0,066

207ppy/206pp
0,852 + 0,002
0,856 = 0,001
0,857 + 0,003
0,857 £ 0,001
0,852 + 0,002
0,856 + 0,001
0,847 £ 0,002
0,855 + 0,001
0,858 + 0,001
0,847 £ 0,001
0,857 £ 0,001
0,854 £ 0,002
0,856 + 0,003
0,856 + 0,002
0,857 £ 0,002
0,856 + 0,002
0,855 £ 0,004
0,857 £ 0,002
0,856 + 0,004
0,854 £ 0,002
0,847 £ 0,002
0,857 £ 0,003
0,857 £ 0,002
0,857 £ 0,002
0,858 + 0,002
0,857 £ 0,003

0,857 £ 0,002

208py) 1206p}
2,103 £ 0,005
2,104 £ 0,007
2,106 + 0,008
2,105 + 0,006
2,101 + 0,006
2,105 = 0,004
2,095 £ 0,004
2,097 £ 0,005
2,110 £ 0,005
2,096 + 0,006
2,106 + 0,002
2,102 £ 0,005
2,105 £ 0,004
2,104 £ 0,007
2,102 £ 0,006
2,103 £ 0,008
2,103 £ 0,014
2,106 = 0,008
2,108 £ 0,012
2,103 £ 0,010
2,093 £ 0,006
2,107 £ 0,008
2,103 £ 0,006
2,114 £ 0,007
2,103 £ 0,007
2,104 £ 0,008

2,102 £ 0,004
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MC28 18,204 + 0,042 0,858 + 0,003 2,103 £ 0,008

MC29 18,246 = 0,035 0,856 = 0,003 2,106 = 0,008
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