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ABSTRACT

Geochemical signatures are valuable to identify marble statues and inscriptions. To establish the
provenance, i.e. the rock’s original stone-quarry, can help define the authenticity or forgery of an
artifact; help restore original fragments; indicate routes of ancient commerce; and study the evolution
of sculpture styles and of aesthetic tastes. Many geological and chemical techniques have been used for
over one hundred years to meet these goals. However, the huge variety of chemical features, the requir-
ement or large samples for analyses and the lack of data banks have been the major causes for failure.
Recent methods have appeared that use the stable isotope signatures of 8°C and 80, used both for
establishing the provenances and to assemble fragments. A data bank for the quarries of ancient
Rome and Greece has been developed so that artifacts of unknown provenance can now be conveniently
compared and the origins of the starting materials can be established.

RESUMO

As assinaturas geoquimicas sdo tteis para identificar estatuas e inscri¢des classicas feitas em mér-
more. A possibilidade de estabelecer a proveniéncia. ou seja, a pedreira original, pode contribuir para a
defini¢do da autenticidade ou da falsificagdo de um artefato; ajudar na restauragdo de fragmentos de um
original; indicar rotas de comércio antigo; e dar informacGes sobre a evolugdo dos estilos esculturais
e 0 gosto estético. Por mais de cem anos, muitas técnicas geoldgicas e quimicas foram utilizadas com
vistas & consecucdo desses objetivos. Contudo, a enorme variabilidade das caracteristicas quimicas,
a necessidade de grande quantidade de material para andlise, e a falta de banco de dados foram os
fatores responsdveis pelo fracasso desses métodos. Mais recentemente, surgiu uma nova metodologia,
empregando as assinaturas dos isétopos estdveis 3*C e 380, que j4 mostrou eficiéncia para fins de
determinacdo da procedéncia e também associacdo de fragmentos de artefatos. Um banco de dados das
pedreiras da Grécia e Roma antigas foi elaborado, assim que artefatos com origens desconhecidas po-

dem agora ser confrontados com as informaces disponiveis.

INTRODUCAO

Existem dois grandes problemas com os arte-
fatos gregos e romanos de marmore: a provenién-
cia e a associacdo dos fragmentos. Antigamente,
os arquedlogos ignoravam o primeiro aspecto, re-
correndo aos nomes das localidades em descri-
¢oes dos objetos de mérmore. Os nomes eram
baseados em critérios subjetivos, além de discuti-
veis. A literatura arqueoldgica é rica em dis-
cussdes quanto a autenticidade ou & origem das
pecas cldssicas, mantidas entre arquedlogos, his-
toriadores de arte e curadores de museus.

As pedreiras principais de marmore da épo-
ca clédssica, e as supostas caracteristicas de cada
uma, foram descritas por Lepsius (1890). Ele
valeu-se dos nomes de lugares em descricdes ar-
queoldgicas: p.e., 0 marmore “Pentelic” tinha
granulacdo média, boa foliacdo e mica; o “Hym-
mettian” exibia granulagdes fina e cor azul; o
“Parian” possuia granulagdo média e grossa, cor
branca e translucidez; o “Naxian”, ou simples-
mente “Ilha”, apresentava granulagdo grossa e
auséncia de estruturas. Herz & Pritchett (1953)
compararam inscricdes descritas em epigrafes;
freqiientemente o mesmo pedaco de mérmore era
chamado de “Pentelic” por um e de “Hym-
mettian” por outro. Naquela época, néo existiam
meios de determinar com precisdo a proveniéncia
do mérmore.

O conhecimento da procedéncia dos artefa-
tos ajuda a provar a sua antenticidade. Conside-
rando também que os periodos de operacdo das
pedreiras mais importantes sdo conhecidos, sa-
bendo-se a origem dos artefatos contaremos com
informacdes sobre a sua data de fabricacdo, as

rotas do comércio antigo e, certamente, entende-
remos melhor a evolucao do gosto estético.

As primeiras pedreiras comerciais comega-
ram a operar nas Ilhas Ciclades, no século VII
a.C., e desde o século VI eram bem conhecidas
no mundo grego. O marmore extraido nas ilhas
de Naxos, Thasos e outras do Mar Egeu (Fig. 1)
possuia granulacdo muito grossa. Os mérmores
do tipo “Ilha” permaneceram no comércio até
que as variedades de granulag@o mais fina e maior
translucidez da ilha de Paros comegaram a ser
extraidas, o que se verificou no inicio do século
VI a.C. No final deste e comego do século V, o
mérmore do Monte Pentelikon, nas proximidades
de Atenas, tornou-se popular, conquanto o de
Paros fosse ainda o preferido para as estdtuas
mais importantes. O mérmore de Paros foi usa-
do durante a época romana até a renascenca
(Riederer & Hoefs, 1980); o de Pentelikon foi
empregado na construgdo dos grandes edificios
de Acrépole; o azul, de granula¢do fina, do
Monte Hymettos, perto de Atenas, manteve-se
muito popular desde o século V a.C., por ocasido
das épocas helénica e romana. Outras pedreiras
importantes exploradas nas épocas romana e bi-
zantina incluiam a Doliana no Peloponeso, Aliki
na Ilha de Thasos, Proconeso no Mar de Mar-
mara, e alguns lugares da Asia Menor.

A associagdo de fragmentos quebrados é
outro problema importante. Os epigrafos juntam’
os fragmentos com base nas caracteristicas vistas
nas letras, ndo prestando muita atencdo no mér-
more propriamente dito (Herz & Wenner, 1978).
Na juncdo das estatuas, usam-se também crité-
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Figura 1 — Mapa reunindo as pedreiras principais da época

rios subjetivos. Numa identificacdo de fragmentos
jé associados por epigrafos, testes isotépicos de-
monstraram que de seis inscrigdes, trés foram
reunidas erroneamente. Problemas com estdtuas
foram também resolvidos: o busto de Antonia
Menor, no Museu Fogg em Boston, foi investiga-
do por ter sido feito a partir de cinco pedagos.
Andlises demonstraram que trés eram de Paros
e dois de Carrara (Herz, 1985). A chamada ca-
beca de Agripina, no Museu Ny Karlsberg em
Copenhague, foi feita de trés pedacos, também
ndo relacionados: o fragmento principal era de
Paros, enquanto que os outros dois provinham
de Carrara e da Turquia (Tabela 1). Eliminando-
se os dois que ndo pertenciam & obra, ficou claro
que a estdtua era de Livia, esposa de Augusto
César e ndo de Agripina, a mé@e de Nero.

TECNICAS ANALITICAS

Muitas técnicas foram procuradas com o
propdsito de resolver os problemas do méarmore
arqueoldgico. Lepsius (1890) fez o primeiro estu-
do detalhado das pedreiras gregas antigas, for-
necendo descri¢bes das caracteristicas de cada
mérmore. Desde entfo, os arquedlogos continua-
ram a utilizar os mesmos testes subjetivos da-
quele autor, incluindo o do cheiro, sem recorrer
no entanto aos termos ou as técnicas empregadas
na mineralogia ou petrografia.

Anélises de elementos tragos foram também
realizadas em amostras de mdarmores cldssicos.
Rybach & Nissen (1965), analisando Na ¢ Mn
por ativacdo neutrdnica, descobriram que os de
Mérmara e os de Paros possuiam baixos teores
de Mn. Para um total de 230 amostras pesqui-
sadas, procedentes da Grécia e da Turquia, os
teores de Mn variavam de 0,5 a 200 ppm e de
Na de 2 a 300 ppm. O método ndo era o mais
recomendével, posto que os elementos mostraram
variacGes segundo fatores de mais de 100 dentro
da mesma pedreira. Assim, a possibilidade de
determinar-se a origem de um dado artefato era
tida como muito remota.

classica greco-romana.

Conforto et al. (1975) analisaram oito ele-
mentos tragos (K, Sr, Ba, Al, Fe, Mn, Si, Ti) em
amostras de marmores da Grécia, Itdlia e Tur-
quia. Mesmo contando com esses elementos nao
foi possivel identificar-se com certeza os mérmo-
res de cada pedreira, uma vez que as variagdes
encontradas para cada elemento foram de algu-
mas ordens de grandeza.

Termoluminescéncia (TL) natural e artificial
também ndo forneceu bons resultados para os
mérmores gregos. As diferencas observadas para
as curvas TL de uma mesma pedreira eram tdo
grandes quanto as diferencgas obtidas a partir de
pedreiras separadas (Afordakos et al., 1974). E
claro que o método ndo serve para determinar a
proveniéncia, mas por ser util na juncdo dos
fragmentos, considerando que variagdes dentro
um bloco sdo geralmente muito pequenas.

Espectroscopia  “electron-spin  resonance”
(ESR) de Mn?* mostrou boas possibilidades
(Lloyd et al., 1985), com as determinacdes indi-
cando que algumas pedreiras podem ser distin-
guidas. Contudo, para consagrar o método, faz-se
necessdrio a realizacdo de mais trabalho visando
a determinacdo de variacGes dentro de uma ou
mais de uma pedreira. Razdes isotdpicas de Sr
parecem ser um sistema promissor (Herz et al.,
1982). ¥7Sr/%Sr varia entre as pedreiras ja pes-
quisadas, mas s@o indispensdveis mais dados para
a padronizagdo do método. Em todo caso, nenhum
dos dois métodos pdde ainda ser empregado por
absoluta falta de banco de dados.

Sem ddvida, o método mais promissor é o
dos isétopos estaveis, sugerido por H. e V. Craig
(1972). Eles utilizaram um diagrama de 880 -
313C (Fig. 2) reunindo normas isotépicas. Dez
amostras arqueoldgicas foram analisadas, tornan-
do-se possivel a determinacdo da origem de cinco
delas, Atenas, Delfos e Naxos, contudo, a origem
das outras cinco — Delfos, Epidaurus e Caesarea
em Isarel — ndo pdde ser precisada. Uma outra
vantagem da anélise isotépica reside no fato de
que a quantidade de material necessério é muito
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Figura 2 — Diagrama de 510 vs. §13C para as pedreiras classicas.

pequena, mais ou menos 10 mg, podendo, por-
tanto, ser retirada sem causar danos aos objetos
dos museus.

Presentemente, dispde-se de um grande ban-
co de dados para as razdes isotépicas de C e O
(Herz, 1987), sendo que muitos artefatos de mar-
more foram objeto de caracterizacdo. Da mesma
forma, andlises isotépicas podem ser empregadas
na juncdo de fragmentos de inscricdes e estatuas
classicas (Herz & Wenner, 1981).

ANALISES ISOTOPICAS E SISTEMATICA
DO CARBONO E OXIGENIO

Craig & Craig (1972) analisaram isotopica-
mente 170 amostras de pedreiras antigas de Na-
xos, Paros, Pentelikon e Hymettos, e concluiram
que, a excecdo de Naxos, os resultados obtidos

permitiram a formacdo de grupos bem definidos. -

Esse estudo indicou que as assinaturas isotdpicas
podem servir para a determinacdo de provenién-
cia, mas que um numero maior de investigacGes
ainda se fazia necessdrio. Hoje é possivel expli-
car-se a anomalia de Naxos: esta apresentava um
forte gradiente de temperatura metamérfica levan-
do a variacdo dos valores isotdpicos de O.
Manfra et al. (1975) analisaram mérmores
brancos e coloridos de cinco pedreiras do oeste
da Turquia, com os valores isotdpicos obtidos

Tabela 1 — Anadlises isotépicas da Cabeca de

mostrando grande dispersdo. Entretanto, compa-
rando sé os marmores brancos, os valores per-
mitiram distinguir grupos bem definidos, confir-
mando, assim, as conclusdes alcancadas por Craig
& Craig (1972). Estudos posteriores demonstra-
ram também que os valores da quase totalidade
das pedreiras cldssicas sdao homogéneos. e que
podem servir como assinaturas geoquimicas vé-
lidas,

As anilises de isétopos envolvem a medida
das razdes de 1BC/12C e 80/1%0 nas amostras,
sendo os resultados apresentados relativamente a
um padrdo internacional, a Belemnita Pee-Dee
(PDB), um ({éssil carbonético da Carolina do
Sul, EUA. O desvio € definido como & e expresso
como 33C e 880 em partes por mil (°/00); isto
constitue a assinatura isotépica. Para serem utili-
zdveis, os valores tém que ser uniformes dentro
das dimensdes de um artefato, constantes dentro
de uma pedreira e mostrar sé variagdes muito
pequenas dentro dos limites de um distrito de
mineracdo. As variacdes 83C e 80 dentro de
blocos das estituas devem ser menores de
0,5%/ 00, além de menores de 2%/00 dentro de um
afloramento ou na maioria das pedreiras (Herz
& Wenner, 1981). Provas detalhadas foram fei-
tas dentro do distrito de marmore de Carrara,
Itélia, descrito por Herz & Dean (1986). -

As variacOes na composicdo isotépica de O

Livia, Museu Glyptotek, Copenhagen (cat. n.° 614).

Peca §13C 5180 Composicdo Pedreira
A — calota craniana +5,00 —2,99 dolomitica Ephesos
B — cabega +5,38 —3.85 calcitica Paros

C — nariz +2,09 —2,64 calcitica Carrara
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e C nos carbonatos sdo controladas por: 1. o
modo de origem, ou seja, como precipitado qui-
mico ou como justaposicdo de camadas organi-
cas; 2. a composicdo da dgua associada com a
rocha durante a sua diagénese e histéria poste-
rior; 3. a temperatura e o gradiente térmico du-
rante o metamorfismo; 4. a despropor¢do entre
dguas de poros e outras fases mineraldgicas du-
rante o metamorfismo (Faure, 1986). Uma com-
posicdo isotépica uniforme, requisito absoluto
das assinaturas arqueoldgicas, deve ocorrer numa

grande drea se: 1. o protolito for depositado e

sofrer diagénese dentro de um ambiente unifor-
me; 2. o equilibrio isotépico for atingido e man-
tido durante a formagdo ou o metamorfismo;
3. a unidade de marmore for homogénea, quase
carbonato puro, e espessa; 4. o gradiente meta-
mérfico for suave, Junto a calcdrios e marmo-
res, alto teor de 83C aponta para grande contri-
buicdo de CaCO; inorganico, como resultado de
detritos ou de precipitagdo quimica. Valores aci-
ma de 4%/¢0 para os marmores de Paros e Efesos
indicam origem inorgénica. A alta translucidez
e a textura uniforme de Paros confirmam essa
formagdo. A grande variagio nos valores de
88C sugere também uma mistura de materiais
inorganicos com fragmentos de camadas orgéanicas.

O oxigénio nos carbonatos é também fracio-
nado segundo a sua origem. Carbonatos biogéni-
cos fracionam oxigénio numa razdo diversa da
dos precipitados quimicos, ¢ cada espécie animal
ou vegetal também o faz de forma distinta, Uma
diferenca de mais de — 6%/0 estd presente nos
carbonatos que se formam junto ao assoalho ocea-
nico, a 0° C; perto da superficie, o valor chega
a 30°C (Faure, 1986).

Grandes variacGes nos isétopos de marmores
sdo provocadas por: 1. troca entre os carbonatos
e os minerais siliciticos ou 6xidos dentro do
préprio marmore ou perto do contato com outras
formagdes; 2. gradiente metamérfico forte, ou
3. intemperismo. Para o marmore puro e branco,
o item 1 ndo se constitue problema uma vez
longe da zona de contato com outras formacGes.
Durante o metamorfismo regional normal, que
ocorreu na quase totalidade das Ilhas Ciclades,
o gradiente térmico horizontal alcancou 15°C/
km ou menos; logo o item 2 ndo representou um
problema. Contudo, onde o gradiente atingiu
valores da ordem de 30°C/km, como em Naxos, 0
resultado foi uma expressiva variacdo em termos
de 380 (Rye et al., 1976).

_ O valor de 880 decresce com a intensidade
do metamorfismo do calcdrio: quanto mais alta
a temperatura, mais pronunciada a diminuicéo.
Para 4reas metamorficas extensas, com camada
de médrmore espessa e composta de carbonato
puro, o equilibrio era atingido e os valores de
8130 mantidos relativamente constantes. Onde o
gradiente horizontal se apresentava muito acen-
tuado, como em Naxos, os valores de 80 ocupam
campos separados (Fig. 2). Estimativas de tempe-
ratura para Naxos situam-se entre 400°C, a su-

deste da ilha, e 700°C, na parte central, junto
as bordas de um complexo migmatitico. O re-
equilibrio entre minerais de carbonato e de silica
¢ demonstrado para o médrmore em contato com
xisto, em Apollonas: um leito de mAarmore com
20 m de espessura apresentou diferenga em 80
de — 6°¢0, quando passando da zona central a
borda (Jansen & Schuiling, 1976).

O intemperismo, especialmente num ambien-
te tmido, pode promover mudancas nas razdes
isotépicas. Pecas do mesmo artefato com histé-
rias diferentes (e.g., uma enterrada num pogo,
a outra dentro do solo, a terceira colocada numa
parede) devem trocar oxigénio com A4guas de
composi¢des diferentes. Médrmore fresco compa-
rado a material que sofreu intemperismo por me-
nos de 50 anos mostrou diferencas de até 0,7°/00
3180, mas menores de 0,2°/00 813C (Tabela 2).

Tabela 2 — Valores de 813C e 880 para amostras
de marmore fresco e intemperizado.

Amostra s13C 5180
Fresco (*) +1,17 —7,24
Intemperizado (*) +1,12 —7,93
Fresco (*) +1,37 —6,93
Intemperizado (*) +1,20 —-745
Fresco (**) +2,57 —-7,83
Intemperizado (**) +2,64 —8,16

(*) Pedreira Tate, Geérgia, EUA

{*7) )Sarcéfago, Museu Britdnico (Coleman & Walker,
1979 .

As vezes, hd a possibilidade de que um
méarmore aparentemente homogéneo represente
mais de uma formacdo. As evidéncias de uma
discordancia pré-tectonica podem ser destruidas
por metamorfismo posterior. A histéria geolégica
do Mar Mediterrdaneo oriental é muito complexa,
incluindo rochas precambrianas a neogénicas e
eventos tecténicos de idade Precambriana a Alpi-

-na (Bornovas et al., 1983). E possivel ter-se ida-

des diferentes em camadas superpostas utilizando
isétopos de estroncio. Os valores de ¥Sr/%Sr séo
controlados pela razdo de Sr nas dguas do mar a
época de deposigdo. As varia¢Oes sdo conhecidas
para o Fanerozdico (Burke et al., 1982). As ra-
z0es de Sr mostram que os marmores de Naxos,
e também os de Doliana, correspondem a duas
épocas distintas de formagdo; as camadas sedi-
mentares devem ocorrer no contato da falha de
empurrao (Tabela 3).

Também a composi¢do isotdpica do oxigénio
sofreu mudancas nos oceanos durante o tempo
geoldgico. Isto poderia explicar os dois agrupa-
mentos de dados para Doliana (Fig. 2). Fraciona-
mento entre CaCOs e as dguas do mar determina-
ram os dois valores originais de 8'30 nos calcdrios
originais, modificados posteriormente por meta-
morfismo.
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Tabela 3 — Andlises isotépicas de amostras de Naxos e Doliana. Anélise de Sr por Douglas Mose (Dept.

Terrestrial Magnetism, Washington, DC., USA).

Localidade 875r/86Sr 5180 §13C n
Naxos
Apollonas 0,70832 —8,75 +1,93
Melanes 0,70792 —3,54 +1,90
Doliana
Grupo 1 0,70783 —1,50 +2,51 3
Grupo IT 0,70810 -751 +2,57 2

Estudos especiais foram feitos no distrito
de Carrara, Italia, onde as pedreiras vém operan-
do continuamente por mais de 2000 anos (Herz
& Dean, 1986). Os dados foram acumulados
objetivando-se ver se: 1. as pedreiras eram isoto-
picamente homogéneas, 2. cada uma pedreira
poderia ser distinguida das demais recorrendo-se
apenas a dados isotépicos e 3. a possibilidade
de distincdo das pedreiras de Renascenca, Se-
ravezza, das de Romano de Commune, Carra-
ra. Andlises isotdpicas das pedreiras Romanas
e Renascenca ofereceram os seguintes resulta-
dos: 8C + 1,82 até + 3,06°/00 para Carrara e
+ 1,65 até + 1,90°/00 para Seravezza. Os valores
isotépicos também separam a pedreira de Man-
dria, que faz parte da Commune, das outras de
Carrara (Tabela 4). Ficou patente que as pedrei-
ras da Renascenca podem ser distinguidas e, den-
tro do distrito de Carrara, tdo-sé a de Mandria é
passivel de distincdo,

Para verificar-se a uniformidade dentro de
uma Unica pedreira, foram colhidas amostras de
uma parede de Fossacava, em Carrara, com o blo-
co representando algumas camadas sedimentares.
Dos valores de 83C obtidos, cinco situam-se entre
+ 2,03 e 2,38%/0, sendo o sexto de 2,60°/00. Os
dados mostram uma diferenca méxima de 0,5%/ 00
em 8BC dentro do mesmo bloco.

Os valores de oxigénio tém uma distribuicéo
bimodal: um grupo varia de —1,26 a —1,37%/0
e 0 outro de —2,19 a —2,28% /0. Todas as amos-
tras sdo essencialmente de calcita pura, logo as
diferencas nao podem ser explicadas simplesmente

por razdes mineraldgicas, sendo mais provavel-
mente devidas a equilibrio durante o metamor-
fismo.

O BANCO DE DADOS PARA
MARMORES CLASSICOS

Um grande banco de dados isotépicos exis-
te agora para os marmores cldssicos. Alguns dia-
gramas mostrando a variagdo de 880 vs. 813C
foram publicados com o propdsito de ajudar na
determinacdo da procedéncia do mérmore (e.g.,
Germann et al., 1980). Diagramas novos utilzian-
do todos os dados publicados, bem como os
inéditos de nosso laboratério, ji se encontram dis-
poniveis (Herz, 1987). O novo banco de dados
retine 528 andlises de 39 pedreiras, estas incluin-
do todas as da Grécia e de Roma Cléssica, e
descritas arqueologicamente, além de algumas
outras recentemente descobertas (Cooper, 1981).

Num estudo efetuado em estidtuas de mar-
more do Santuirio de Demeter, em Cyrene, ndo
foi possivel precisar-se a proveniéncia desse ma-
terial em apenas 6 das 61 pecas examinadas (Herz
et al., 1986). Onde os dados demonstram superpo-
sicio, hd a necessidade de executar-se outros
tipos de andlise. Nesse sentido, as razdes de
875y /86Sr parecem de grande utilidade (Herz et
al., 1982). Amostras da pedreira de Aliki, na
ITha de Thasos, forneceram razbes isot6picas de
0,70769 a 0,70792, Paros de 0,70757, e Penteli-
kon de 0,70830 (Tabela 3). Para estas pedreiras,
os dados isotépicos de Sr, em adicdo aos de O e
C, melhoraram a discriminacéo.

Tabela 4 — Média (M), mediana (Md) e desvio padrdo (DP) para anéhses isotépicas das Pedreiras de

Carrara (Herz & Dean, 1986).

s13C 3180

M Md DP M Md DP
Colonnata 2,297 2,200 0,226 —1,842 —2,060 0,452
Miseglia 2,130 2,020 0,288 —2,224 —2,200 0,591
Torana® 2,108 2,110 0,225 —2,066 —1,950 0,398
Mandria 2,698 2,620 0,249 —0,573 —0,590 0,223
Seravezza 1,769 1,780 0,070 —2,856 —2.750 0,324

* Excluida a pedreira de Mandria



CONCLUSOES

Andlises isotépicas de oxigénio e carbono
em marmores produzem assinaturas que parecem
distintas para a maioria das pedreiras cléssicas
da Grécia e de Roma. Existe também um grande
banco de dados que pode ser utilizado para os
testes de proveniéncia dos artefatos de marmore,
de associacdo dos fragmentos quebrados de esté-
tuas ou de inscrigbes, e da verificagdo do estado
de intemperismo.
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