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Iron Oxides Prehistoric Mines
A European Overview

Chiara LEVATO

Résumé

Cette recherche offre une synthése sur les anciennes exploitations d’oxydes et d’hydroxydes de fer connus sur
le continent européen. L'objectif est de synthétiser les informations publiées pour chaque site. Les sites préhistoriques
d’extraction de ces minéraux sont rares. En Europe, on compte cing mines préhistoriques d’oxydes de fer connues :
Tzines (Gréce), Rydno (Pologne), Lovas (Hongrie), Bad Sulzburg (Allemagne) et Grotta della Monaca (Italie). Ces cing
mines couvrent une période entre la phase finale du Paléolithique supérieur et le Néolithique final. Ces mines, qui ont
survécu aux destructions liées aux exploitations ultérieures, donnent un apercu de la distribution géographique et du
cadre chronologique de cette activité, de méme qu’elles livrent des informations sur les techniques d’extraction et les
outils utilisés. Par contre, en I'absence de liens avec des habitats bien identifiés, I’état actuel des recherches ne permet
pas de comprendre 'organisation sociale et économique des groupes qui ont développé ce type d’exploitation, excep-
tion faite du site de la mine de Rydno. Malheureusement, peu de choses sont connues a ce jour sur le traitement de la
matiére premiére aprés son extraction. Seule une phase de broyage direct in situ ou a proximité du site d’extraction a
pu étre observée. Un nombre important de sites en grotte et de plein air livrent des évidences de I'utilisation d’oxydes
de fer comme pigments, abrasifs et agents siccatifs. D’autres hypothéses sont possibles mais, en I'absence de preuves
directes, elles sont tirées de sources historiques et de comparaisons ethnographiques : peinture du corps, travail de la
peau, conservation de substances organiques, remédes médicaux, entre autres. Quoiqu’il en soit, I'importance évi-
dente de ces matériaux durant la Préhistoire laisse a penser que les sources d’approvisionnement étaient trés activement
recherchées.

Mots-clés : Miniéres, mines, oxydes de fer, Préhistoire, Tzines (Gréce), Rydno (Pologne), Lovas (Hongrie), Bad Sulzburg
(Allemagne), Grotta della Monaca (ltalie), Europe.

Keywords: Mines, Iron oxides, Prehistory, Tzines (Greece), Rydno (Poland), Lovas (Hungary), Bad Sulzburg (Germany),
Grotta della Monaca (ltaly), Europe.

These minerals are often connected with
the term ochre. Ochre is a generic word that has
not an univocal and received definition. In litera-

1. INTRODUCTION

I[ron oxides and hydroxides are among the

most widespread chemical compounds in nature.
They are composed of Fe combined with O, in
the case of iron oxides, or OH, in the case of iron
hydroxides. Nowadays, they are used mainly as
ores in iron and steel industry and as pigments
(Cornell & Schwertmann, 2003: 1-2, 511-524).
Some can be obtained by thermal transformation:
for example maghemite (yFe,O,), which can derive
from the heating of some iron oxides associated
with organic matters, orhematite (aFe,0,), thatcan
be produced by heating goethite [aFeO(OH)| at a
temperature between 250°C and 300°C. Typical
acicular nano-porosities caused by a dehydration
process allow to distinguish natural hematite from
the heated one (Cornell & Schwertmann, 2003:
6-7, 369-373; Pomiés et al., 1998).

ture it is often described as any colouring matter
varying in colour from yellow to brown, without
any reference to its mineralogical composition.
One useful definition is suggested by Elias, Char-
tiér, Prévot, Garay and Vignaud (2006: 70-71) for
commercial natural ochres. The authors state:
“Ochres contain varying amounts of octahedral
iron oxides, namely hematite (aFe,O,) or/and
goethite [aFeO(OH)], and of white pigments
(alumino-silicate as kaolinite or illite, quartz and
calcium compounds as calcite, anhydrite, gypse
or dolomite). When the hematite is the main
iron oxide, a red colour is observed, whereas the
ochre is yellow when the goethite dominates”.
This specific description is useful because it un-
derlines the heterogeneous mineral composition
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Fig 1 - 1. Geographical setting of the European prehistoric iron oxides mines (drawing by F. Breglia ©
2013); 2. Entrance of Tzines “T1” mine (Thasos Island, Greece) (Image courtesy of the Deutsches Bergbau
Museum Bochum); 3. Mining stone tools from the Tzines “T1” mine (Thasos Island, Greece)

(Images courtesy of the Deutsches Bergbau Museum Bochum, modified).
Fig 1 - 1. Localisation géographique des mines préhistoriques d’oxydes de fer en Europe (dessin par F. Breglia
© 2013); 2. L’entrée de la mine “T1” de Tzines, dans I'lle de Thasos (Gréce) (Droit de reproduction du Deut-
sches Bergbau Museum de Bochum) ; 3. Outils de mineur en pierre provenant de la mine “T1” de Tzines (lle
de Thasos, Grece) (Droit de reproduction du Deutsches Bergbau Museum de Bochum, modifié).
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of ochres and links its colour with the presence
of iron oxides, clay minerals and carbonates.

The use of iron oxides, especially hema-
tite, and ochres in general has been largely at-
tested worldwide within numerous prehistoric
sites. However, taking into account all the ac-
tivities connected with the production cycle of
iron minerals - used for different purposes from
smelting ones - it is possible to observe the rarity
of the hitherto known sites in which extraction
activities, essential for the subsequent phases of
mineral processing, were performed.

This paper offers a concise summary of
a wider work about European and non-European
iron oxides prehistoric mines known in literature,
raised after some archaeological investigation car-
ried out on the iron hydroxide Neolithic exploita-
tion of Grotta della Monaca, a cave located in
southern ltaly (Levato, 2012). The aim is to sum-
marize in a single contribution the information
published for each site known in Europe, focusing
the attention on geographic distribution, geologi-
cal setting, chronology, mining techniques, and -
where it has been possible - on mineralogical
analysis and socio-economic organization.

2. IRON OXIDES PREHISTORIC MINES

In Europe are known at least five iron ox-
ides prehistoric mines, concentrated in the south-
ern and north-eastern European belts: Tzines
(Greece), Rydno (Poland), Lovas (Hungary), Bad
Sulzburg (Germany), and Grotta della Monaca
(Italy) (Fig. 1:1). These five mines cover a time
span ranging from the final phase of the Upper
Palaeolithic to the end of Neolithic Age.

The site of Tzines is an extraordinary ex-
ample of underground mine, the most ancient one
today known in Europe. It is located in Thasos, an
island of the northern Aegean Sea, close to the
coast of East Macedonia and Thrace. The site sets
in an area with rich iron-manganese deposits un-
der the Ais Matis-Kastrou marble horizon. Iron ore
is deposited erratically in the marble rock. Hema-
tite contains small hollows in which iron oxidised
and on whose surface the iron oxide weathered
in powdery form is deposited (Koukouli-Chrysan-
thaki & Weisgerber, 1999: 130-131). Archaeologi-
cal investigations were carried out between 1982

and 1993 by the 18th Ephorate of Prehistoric and
Classical Antiquities of Kavala, represented by
Chaido Koukouli-Chrysanthaki, in collaboration
with Gerd Weisgerber of the Deutsches Bergbau
Museum of Bochum and Georgios Gialoglou of
the Greek Institute of Geology and Mineral Ex-
ploration. Several mining sites were discovered,
four of which were excavated. The best inves-
tigated ones are the underground mines called
“T1” and “T2". Prehistoric miners exploited pow-
der hematite starting from the surface and then
deepened the extraction through underground
mining (Koukouli-Chrysanthaki & Weisgerber,
1999: 129-134). The T1 mine is composed of two
galleries, 11 metres in length on the whole, with
variable height and width (Fig. 1:2). In this site
twenty-two layers, distinct by very hard upper
surfaces, reflect different phases of frequentation
with time gaps between one mining period and
the next one. The surfaces compactness is a con-
sequence of the deposition of waters rich in car-
bonates percolating from the roof and the weight
of the bodies of prehistoric miners that crawled
along the central axis of the cavity. Miners left
in situ no longer useful tools placing them along-
side the cave walls. The deposit provided over
500 finds made both of hard animal material, as
antlers, horns, ribs, and of stone, such as flint and
especially pebbles. According to Koukouli-Chry-
santhaki, Weisgerber, and Cierny (Koukouli-Chry-
santhaki & Weisgerber, 1999; Weisgerber et al.,
2008), antlers - mainly of Cervus elaphus - were
employed as wedges or chisels, leaving digging
traces on the mine walls, whilst pebbles - mainly
made of marble and gneiss without any manufac-
turing traces - were used as hammers without
handle and probably were collected in the neigh-
bouring streams (Fig. 1:3). Other tools such as
bone spatulas and flint blades might have been
used respectively to collect and scrape hema-
tite. The T2 mine is composed by a chamber 3
x 4 metres and by three small branches. A dif-
ferent extractive technique has been recognized
within it. It was based on the direct percussion of
the rock walls with the exclusive use of handheld
pebbles equally lacking any manufacturing traces
(Koukouli-Chrysanthaki & Weisgerber, 1999: 131-
134; Weisgerber et al., 2008). The lack of pottery,
charcoal, and diagnostic flint tools made the dat-
ing on this context very difficult. However, two
radiocarbon dates have been carried out on finds
coming from T1 mine: the first, executed measur-
ing C14 levels of deer antlers, has yielded a date
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of around 6400 years BC (HD-8528-8509); the
second, on an animal bone, has been realized
by accelerator mass spectrometer (AMS), giv-
ing a dating of 20350+160 years BP (ETH-11573)
(Tab.1). This last one is confirmed by the pres-
ence of a Saiga tatarica horn which dates back to

the Late Glacial when Thasos was still attached to
the mainland (Koukouli-Chrysanthaki & Weisger-
ber, 1999: 135-136; Weisgerber et al., 2008). Un-
fortunately, the interruption of the research does
not allow adding other information, even if a new
series of studies is to be hoped.

Lab. no Material Context Radiocarbon dating
ETH-11573 Bone Tzines T1 mine 20350+160 BP
Gd-2002 Charcoal Rydno Quarry 1/1980 192804280 BP
Gd-4306 Charcoal Rydno Quarry 1/1980 Magdalenian (?) 12960+210 BP
Gd-725 Charcoal Rydno Quarry 111/1979 Hamburghian/Magdalenian (?) 12290+210 BP
BIn-2037 Charcoal Rydno Quarry 1/1977 Hambughian (2) 119704125 BP
Gd-724 Charcoal Rydno Quarry 1l1/1979 Hamburghian (?) 119404300 BP
Gd-713 Charcoal Rydno Quarry 111/1979 Arch Backed Piece 10910+220 BP
Gd-714 Charcoal Rydno Quarry 111/1979 Arch Backed Piece/Masovian (?) 10710+250 BP
Gd-710 Charcoal Rydno Quarry 1/1977 Masovian 10360+320 BP
Gd-719 Charcoal Rydno Quarry 1lI/1979 Masovian (2) 9840+370 BP
MAMS-21718 Bone Lovas Mine 11941144 BP
MAMS-21719 Bone Lovas Mine 11918+41 BP
MAMS-21720 Bone Lovas Mine 1182541 BP
ETH-15199 Bone Lovas Mine 11740+100 BP
MAMS-21722 Bone Lovas Mine 11728+46 BP
MAMS-21721 Bone Lovas Mine 11469+40 BP
Beta-105503 Charcoal Bad Sulzburg Mine 6250160 BP
Beta-105505 Charcoal Bad Sulzburg Mine 6180160 BP
Beta-105504 Charcoal Bad Sulzburg Mine 5810+60 BP
LTL-3583A Charcoal Grotta della Monaca/Ramo delle vaschette 5183150 BP
LTL-3584A Charcoal Grotta della Monaca/Ramo delle vaschette 5010+50 BP
LTL-3582A Charcoal Grotta della Monaca/Buca delle impronte 4935+45 BP
LTL-3581A Charcoal Grotta della Monaca/Buca delle impronte 4880+45 BP

Tab. 1 - Uncalibrated radiocarbon dating acquired on charcoal and bones from the mines of Tzines, Rydno,
Lovas, Bad Sulzburg and Grotta della Monaca (from Dobosi, 2006; Goldenberg et al., 2003; Larocca, 2010;
Sajo et al., 2015; Schild et al,, 2011; Weisgerber et al., 2008).

Tab. 1 - Datations radiocarbones non calibrées sur charbon de bois ou os issus des mines de Tzines, Rydno,
Lovas, Bad Sulzburg et Grotta della Monaca (d’apres Dobosi, 2006 ; Goldenberg et al., 2003 ; Larocca, 2010 ;
Sajé et al, 2015 ; Schild et al,, 2011 ; Weisgerber et al., 2008).
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Rydno is the only mine for which it was
possible to reconstruct exhaustively the socio-eco-
nomic context, thanks to the data coming from
flint assemblage and the presence of campsites
surrounding the mining area. This site is located
along the northern foothills of the Holy Cross
Mountains, in the Kamienna River Valley (central
and southern Poland). The river cuts into Triassic
and Liassic sandstone as well as fluvioglacial sand
and gravel deposited during the maximal phase of
the Odra Glaciation (Early Saale). On the top of
the so-called “Lyzwy-Nowy Mtyn Hill” the Qua-
ternary deposits were removed by slope proc-
esses linked to the Last Glacial Maximum. Here
sandstone and red Triassic clay outcrop under a
thin soil, while on the northern and southern hill-
sides slope deposits thicken downwards interbed-
ding with redeposited red clay. The quarry area
is located just on the north-eastern hillside. Here a
thin slope deposit covers beds of polygenetic red
conglomerate - up to 1 metre - interbedded with
fine grained Variegated Sandstone. Conglomer-
ate is composed by quartz gravel sand and peb-
bles mixed with hematite, chert, sandstone, igne-
ous gravel in a red clayey matrix. The Variagated
Sandstone is considered a local variant of the Up-
per Variegated Sandstone of the Upper Roethian
(Lower Triassic). According to their genesis, this
sandstone formed in shallow sea, conglomerate
in beach zone, while hematite gravel and peb-
bles enclosed in the conglomerate derive from
an older eroding seashore (Schild et al., 2011:
49-50, 55). The mining area was discovered by
Stefan Krukowski in 1945 but it was excavated,
after some time, between the 1970s and 1980s,
by the Department of Stone Age of the Institute
of Archaeology and Ethnology, Polish Acade-
my of Science, under the direction of Romuald
Schild (Schild et al.,, 2011: 46-48). In an area of
110 x 30-40 metres a series of wide open pits,
different in size, were dug by prehistoric min-
ers into the beds of conglomerate (Schild et al.,
2011: 19, 55; Fig. 2:1-2). Quantitative spectro-
graphic analysis carried out on hematite gravel
show that it contains between 45 % and 70.12 %
by weight of Fe, while structural X-ray analysis
show that it is composed by hematite and lepi-
docrocite [indicated respectively as Fe,O, and
FeO(OH)| (Hensel, 2011; Tab. 2, Tab. 3). Nine
radiocarbon dating set mining activities between
192804280 (Gd-2002) and 9840+370 (Gd-719)
years BP (around 23000-11500 years calBP), that

is between shortly after the Last Maximum Gla-
cial and the Early Holocene (Tab.1) (Schild et al.,
2011: 57-58). None of the evidence can be as-
sociated to the oldest date. Flint tools from the
quarry are related with certainty at least to two
major taxonomic units, the Arch Backed Piece
and the Younger Tangent Point (Masovian) tech-
nocomplexes, that are also the most numerous
and best represented in the surrounding camp-
sites. They include in many cases blanks, cores
and rare retouched tools, similar in shape to the
campsites ones. This attests that camping and liv-
ing activities were carried out alongside hematite
and red clay mining. Furthermore, gravitational
concentrations of charcoal at the pits bases sug-
gest that miners did not refill them immediately
after their exploitation (Schild & Krolik, 1981: 63-
69; Schild et al., 2011: 52, 57-58, 101, 400). Arch
Backed Piece technocomplex is set in the Allerad,
a temperate phase dominated by taiga forests
in Central Poland (Greenland Interstadial 1c-1a,
13950-12700 years calBP) (Schild et al, 2011:
394, 399). The Arch Backed Piece groups of Ryd-
no located their camps above all south-east of the
mine, forming multiunit aggregations with several
basin huts. Raw material assemblage shows the
main use of Upper Oxfordian so-called “choco-
late” flint, coming from the western section of the
chocolate belt (located about 20 kilometres from
the site), and of Jurassic flint from the Cracow-
Czestochowa Upland. Other small, single camps
around the mine show a nearly exclusive use of
erratic chocolate flint collected from the surface,
maybe due to the poor territorial knowledge or
the lacking access to the nearest flint sources.
This dichotomy may reflect a distinction within
the two groups, the “controllers” and the “users”
of the mine. The large communities of “control-
lers” needed supplementary resources of goods,
including foodstuff, and this was possible through
a monopolistic control over the mine, allowing its
access or bartering hematite and red clay (Schild
& Krolik, 1981: 77-81; Schild et al., 2011: 72, 223,
394-395, 400-401; Sulgostowska, 2006: 36). The
Masovian phase occupies in Poland a time span
between the beginning of the Younger Dryas
and the end of the Prebroreal Oscillation (Green-
land Stadial 1 - Greenland Holocene 11.2 event,
12700-11200 years calBP) (Schild et al, 2011:
395, 399). Park tundra and birch-pine woods
covered the plain of central Poland. Seasonal no-
madic movement connected with reindeer and
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Fig. 2 - 1. Archaeological excavation within the mining area of Rydno, Poland (Cut 1/1977, Pit 1 and Pit 2)
(from Schild et al, 2011: fig. 4.5); 2. Red clay and hematite gravel from the mining area of Rydno, Poland
(from Schild et al., 2011: fig. 4.7, modified); 3. Alces alces ulna, on the left, and bone point, on the right,
from the so-called “Pit 2” of Lovas, Hungary. The ulna is 209 mm long; the bone point is 132 mm long,
with a maximum width of 9.5 mm (from Mészaros & Vértes, 1959: 9, 18, fig. 11, modified).

Fig. 2 - 1. Fouilles archéologiques a l'intérieur de I'aire miniére de Rydno, Pologne (Cut 1/1977,

Puits 1 et Puits 2) (d’apreés Schild et al,, 2011 : fig. 4.5) ; 2. Argile rouge et gravier d’hématite de I'aire
miniére de Rydno, Pologne (modifiée d’aprés Schild et al., 2011 : fig. 4.7) ; 3. Cubitus de Alces alces,

a gauche, et pointe en os, a droite, du « Puits 2 » de Lovas, Hongrie. Le cubitus mesure 209 mm de long ; la
pointe mesure 132 mm de long, avec une plus grande largeur de 9,5 mm
(modifiée d’aprés Mészaros & Vértes, 1959 : 9, 18, fig. 11).
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Rydno - Spectrographic Analysis
Percentages by weight
No Sample no
Fe Si Mg Ca Al Ti Mn
1 6570 A 70.12 50.76 12 2.0 0.38 1.8 0.44 0.02
2 6570 B 64 12 2.0 0.30 2.2 0.60 0.003
3 6571 A 66 14 2.0 0.27 2.2 0.72 0.09
4 6571 B 68 8 1.4 0.28 1.7 0.20 0.05
5 6572 A 52 11 1.5 0.25 2.0 0.51 0.03
6 6572 B 45 17 1.3 0.25 2.5 0.52 0.02

Tab. 2 - Hematite gravel samples from Rydno: results of spectrographic analysis as determined
by Classical Chemical Methods (from Hensel, 2011: 406, tab. 2).
Tab. 2 - Echantillons de gravier d’hématite de Rydno : les résultats de I'analyse spectrographique
par méthodes chimiques classiques (d’aprés Hensel, 2011 : 406, tab. 2).

horse hunting was the main mode of life. The
emergence of this group at Rydno is character-
ized by large Upper Oxfordian chocolate flint
processing workshops. Small units formed camps,
located near the southern and northern bank of
the Kamienna River, and show the use of choco-
late flint coming from distinct sections of the out-
crop. The sites placed near the Kamienna fords
certainly lied in a strategic position and controlled
the mine to a certain extent. The different access
to flint sources is thought a result of social, eth-
nic, or territorially distinct bands occupying each
bank of the Kamienna River (Schild & Krélik, 1981:
81; Schild et al,, 2011: 76, 395, 399, 401). The
“last revival” of Rydno occurred during the Late
Mesolithic Vistulian (Janislavician) phase (Early At-
lantic, 8200-7500 years calBP) (Schild et al., 2011:
402). Subsequent Neolithic and Bronze Age occu-
pations indicate short-lived campsites not neces-
sary associated with hematite exploitation (Schild
et al, 2011: 350, 372-388). Chocolate flint from
the Holy Cross Mountain was exported hundreds
kilometres in the territory of Arch Backed Piece
and Masovian groups. Hematite from Rydno was
most likely exported in the Late Glacial campsites
of Catowanie, 100 kilometres to north-north-east
(Hensel, 1981: 100; Hensel, 2011: 407; Schild
etal., 2011: 403; Sulgostowska, 2006). According
to Schild et al. (2011: 403), since “ochre” sources

are less widespread than those of flint, hematite
gravel and red clay are the goods for which enor-
mous aggregations of settlements were formed
at Rydno. This can explain the presence of raw
material coming from faraway lands, such as radi-
olarite from Pieniny Mountains (southern Poland)
or from Slovakia, Cretaceous flint from Volhynia,
Ukraine, and Podlakia (eastern Poland), obsidian
from southern Slovakia or Hungary (Schild & Kré-
lik, 1981: 67; Schild et al., 2011: 78; Sulgostowska,
2006: 38, 40). As stated by Schild et al. (2011: 58),
the date obtained for the Arched Backed Piece
mining activities of Rydno is similar to that of Lo-
vas mine.

The Lovas mine is located in the homonym
municipal district, south of the Bakony Mountains
and north of the Balaton Lake, in the Veszprém
County (central and western Hungary). The site
sets in a Triassic dolomitic plateau 280-290 metres
above sea level that borders the southern limb of
the Bakony Mountains. The first archaeological
excavation was carried out between 1951 and
1952 by Gyula Mészaros of the Veszprém County
Museum and Laszlé Vértes of the Hungarian Na-
tional Museum. Their research revealed the exist-
ence of prehistoric mining activities dated to the
Middle Palaeolithic, making Lovas at that time the
most ancient “ochre” mine of Europe. In 1977



16

Chiara LEVATO

Rydno - Structural X-Ray Analysis. Identification characteristic
of hematite and lepidocrocite as compared with radiographic data
No da Actual ! dn Fe20; | dny FeEOOH !
1 6.1 100 6.25 100
2 3.64 20 3.66 10
3 3.30 20 3.29 80
4 2.70 80 2.69 70
5 2.51 60 2.51 40 2.46 70
6 2.20 60 2.18 20

Tab. 3 - Hematite gravel samples from Rydno: identification of phase composition by
structural X-ray analysis as compared with radiographic data (from Hensel, 2011: 406, tab. 3).
Tab. 3 - Echantillons de gravier d’hématite de Rydno : Iidentification de la composition de phases
par des analyses structurelles aux rayons X (d’apres Hensel, 2011 : 406, tab. 3).

Viola T. Dobosi and Istvan Voros of the Hungar-
ian National Museum carried out further surveys
to find new prehistoric mines, but without success
because modern mining, active up to 1960, prob-
ably destroyed other further evidence. Therefore,
they concentrated their attention on the revision
of the chronology and of the faunal remains dis-
covered during the Fifties. Recent study, published
in 2015, has shedded new light on radiocarbon
dating, ochre mineral composition and ochre
processing. Three open pits - “Pit 1”7, “Pit 2” and
“Pit 3”7 - differing in size were dug by prehistoric
miners within the Triassic dolomitic rock contain-
ing red beddings (Mészaros & Vértes, 1959: 1-7;
Dobosi, 2006: 29-30; Sajé et al., 2015). According
to mineralogical analysis carried out in the Fifties
(analytical method unspecified) the red beddings

Lovas - Micromineralogical analysis of 1954

CaCO;
74.3 %

Fe(OH);
16.8 %

SiO,
6.7 %

heavy fraction
1.0 %

coal, bone

1.2%

were composed by clay with fragments of dolo-
mite. In particular, it is composed by the 74.3 %
of CaCO,, identified as “finely grained calcite”,
and the 16.8 % of Fe(OH),, identified as “limonite
with colloidal graining” (Mészaros & Vértes, 1959:
24-25; Tab. 4). According to mineralogical analy-
sis carried out at the end of the Nineties (analyti-
cal method unspecified) it is composed by a per-
centage of Fe comprised between 11.49 % and
4.61 % of Fe (Dobosi, 2006: 35; Tab. 5). Quantita-
tive evaluation of XRD spectra, published in 2015,
shows that ochre is composed by dolomite (about
80 w/w %) with smaller quantities of quartz, clay
and mica, and 5 % of hematite; dolomite domi-
nate also the red dolomite veins. XRD spectra of
a sample of red ochre particoles (<10um) near a

Lovas - Mineralogical analysis of 1999

Mg Al Si P Ca Fe
11.50 0.88 3.71 / 72.43 11.49
1.51 / / / 93.87 4.61

Tab. 4 - Red sediment from Lovas: microminera-
logical results (analytical method unspecified) (from
Mészéaros & Vértes, 1959: 24).

Tab. 4 - Sédiment rouge de Lovas : résultats micro-
minéralogiques (méthode analytique non spécifiée)
(d’aprés Mészaros & Vértes, 1959 : 24).

Tab. 5 - Ochre from Lovas: mineralogical results
(analytical method unspecified)
(from Dobosi, 2006: 35).
Tab. 5 - Ocre de Lovas : résultats minéralogiques
(méthode analytique non spécifiée)
(par Dobosi, 2006 : 35).
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bone tools shows that ochre is composed by dolo-
mite (c. 70 w/w %), smaller quantities of quartz,
clay, calcite and 12 % of hematite. SEM analysis
equipped with energy-dispersive spectrometer on
red ochre show a 52.1 wt % of Ca and 4.2 wt %
of Mg as dolomite, partly coated by the 22.7 wt %
of Fe, as hematite. The ochre show a particu-
lar structure, formed by a “core” of dolomite or
quartz grains and an external “shell” of hematite.
Since this structure does not occur in the in situ
pigment, researchers suggest that prehistoric min-
ers ground the red material in order to obtain finer
particles and exploited the natural oxidation proc-
ess through which hematite nano-particles coated
the core of sand or siltsized grains, obtaining in
this way a major volume of pigmented material
(Sajo et al., 2015). The archaeological assemblage
includes lithic and bone implements. Lithics are
about twenty and are not diagnostic, except for
a bifacial leaf scraper classified by Vértes and
Mészaros (1959) in the Transdanubian Szeletian
group, known as Jankovichian Culture, attributed
by them in the Wirm HI Interstadial. This setting
on the base of a single tool in the Middle Palaeo-
lithic is now widely rejected. Raw material shows
use of radiolarite coming from sources 20 kilome-
tres far from the site (Dobosi, 2006: 34-35). Lovas
distinguishes for its bone assemblage, character-
ized by tools specifically made for mining. On
130 definable animal bones, the 80 % are of Alces
alces, above the 16 % of Cervus elaphus, and the
remaining above 4 % equally divided between
Rangifer tarandus, Capra carpatorum, Sus scrofa,
Equus sp., and Grus grus. Among ninety-two in-
dividual bone objects there are awls, antler tools,
scapulas probably used as shovels, polished ribs
used as levers, spoon chisels from tubular bones.
However, peculiar elements of the mining toolkit
are 23 Alces alces ulnae; their morphology reflects
a planned digging function and it is influenced by
their anatomic features, since the natural arch of
the bone allows to resist to great strain (Fig. 2:3).
Bone working techniques show cutting, carving,
pointing and polishing traces (Dobosi, 2006: 31-
36; Dobosi & Voros, 1979; Mészaros & Vértes,
1959: 7-25). Mining activities were carried out
extracting first ochre veins outcropping on the
surface and then the one placed within the soil.
As attested by the best preserved and excavated
Pit 2 (above 6 metres long, with an height and a
width of 2.5 metres) the last phase of exploita-
tion corresponds to the lowest layer, upon which
other distinct layers indicate its use as camp after

the end of mining activities (Dobosi, 2006: 35;
Dobosi & Vords, 1979: 21; Mészaros & Vértes,
1959: 1-7, 24-25; Sajo et al., 2015) (Fig. 3:1). The
chronological setting of the site was difficult and
controversial. However, five new AMS radio-
carbon dating on Alces alces bone confirm the
previous single radiocarbon date known for this
site (11740+100 years BP, ETH-15199). In fact
they yielded a date between 11941+44 (MAMS-
21718) and 11469+40 (MAMS-21721) years BP
(13800-13200 years calBP) (Tab. 1), setting min-
ing activities during the Allerad Interstadial GI-1-
b-d (Dobosi, 2006: 32; Sajo et al., 2015).

The Holocene iron oxides mining in-
cludes the sites of Bad Sulzburg and Grotta della
Monaca. Bad Sulzburg is located in the southern
slope of the Black Forest, in the federal state of
Baden-Wirttemberg (south-western Germany).
This mine sets in an area in which hydrothermal
veins containing hematite with low content of
non ferrous or precious ore outcrop. The iron
ore deposits are associeted with a strong silicifica-
tion of the rock wall that leads to the formation of
“reef-like” rocks emerging from the neighbouring
gneiss. Hematite is finely distributed within “horn-
stone-like” quartz but it occurs also as joint fillings
or compact masses. Under these rock formations
detrital slopes are characterized by ground sub-
strates and siliceous blocks pigmented by hema-
tite. Bad Sulzburg mine was discovered in 1980
by Norbert Kindler and excavated by the Institute
of Pre- and Proto-History of the Freiburg University
in 1997 (Goldenberg et al., 2003: 179-180). Apart
from shallow cavities in the rocky outcrop, it is
characterized by a small pit - 4 metres long, 1 me-
tre wide and 3 metres deep - dug for hematite
exploitation (Fig. 3:2). This pit (called “Pit 1”) was
refilled with mining debris, containing stone imple-
ments and fragments, a flint blade and charcoals.
Between them, 33 more or less completely pre-
served stone hammers were recovered. They are
mainly made of quartzite or quartzitic sandstone
rounded pebbles that could be acquired in the
gravel banks of the Rhine, 15 kilometres far from
the mine. Some samples were handheld, other
show notches and trace of picking. Within 16
hafted hammers 13 shows trace of use after their
breakage, i.e. they were employed in mining activi-
ties after their damage. The only flint blade might
have been used to repair hammer hafting; while
two grindstones, respectively made of amphibo-
lite and gneiss, could be connected with hematite
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Fig. 3 - 1. Southern profile of Lovas mine “Pit 2”, Hungary (from Mészaros & Vértes, 1959: fig. 2.1);

2. Entrance of the so-called “Pit 1” of Bad Sulzburg mine, Germany (Image courtesy of Gert Goldenberg -
Institut fiir Archdologien, Universitat Innsbruck); 3. Goethite supporting pillar occurring within a Final
Neolithic mining sector of Grotta della Monaca (Italy) (photo by F. Larocca); 4. Imprints of scapula shovels
on a goethite vein outcropping within a Final Neolithic mining sector of Grotta della Monaca (lItaly)
(photo by F. Larocca).

Fig. 3 - 1. Profil méridional du « Puits 2 » de la mine de Lovas, Hongrie (d’aprés Mészaros & Vértes, 1959 :
fig. 2.1) ; 2. Entrée du « Puits 1 » de la mine de Bad Sulzburg, Allemagne (Droit de reproduction de Gert
Goldenberg - Institut fiir Archdologien, Universitat Innsbruck) ; 3. Pilier de soutien en goethite au sein d’un
secteur minier datant de la fin du Néolithique de la Grotta della Monaca (lItalie) (photo de
F. Larocca) ; 4. Empreintes de petites pelles en cubitus sur un filon de goethite affleurant a l'intérieur d’une
zone d’extraction, vers la fin du Néolithique, Grotta della Monaca (Italie) (photo de F. Larocca).
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processing, such as the in situ mineral grinding
for the testing of iron oxide quality. Mining tech-
niques were based on the crushing of rock rich in
hematite using stone hammers (Goldenberg et al.,
2003: 181-185). Three radiocarbon AMS dating
on oak wood charcoals place mining activities
between 6250+60 (Beta-105503) and 581060
(Beta-105504) years BP (end of VI-beginning of
V millennium calBC) (Tab. 1). They set mining ac-
tivities in the Linear Ceramic Culture of the Upper
Rhine Valley (5500-4800 years BC) (Goldenberg
etal., 2003: 182). In this period organized mining
activities were at their first development, reach-
ing the most advance expression during the Late
Neolithic, within the extensive mining complexes
of Michelsberg Culture. However, evidence from
Bad Sulzburg mine allows to recognize an already
specialized extractive method. Probably hema-
tite was reserved for the consumption of the lo-
cal group that maybe could have come from the
Markgraflerland region, located in the western
border between the Black Forest and the Rhine
River (Goldenberg et al., 2003: 182, 183, 185).

Grotta della Monaca is a karstic cave lo-
cated in the municipality district of Sant’Agata di
Esaro (CS), Calabria, southern Italy. Its impressive
entrance is located on the hydrographic left of the
Esaro River. This cavity sets in the north-western
sector of the Calabrian-Peloritan Arc, along a fault
called “Sangineto line” marking the boundary be-
tween the metamorphic crystalline Calabrian units
and the Apennines carbonate domains. It devel-
ops within Mesozoic carbonate units (Triassic) for
about 500 metres in length and it is composed
by galleries, chambers and narrow passages (Di-
muccio, 2005: 25-26). Being highly visible and
easily reachable, it is cited in some literary sources
and explorative reports dating back to the 19th
and 20th centuries. Inspired by these writings,
surveys where carried out in the 1990s by the
“Enzo dei Medici” Regional Centre of Speleology
in collaboration with the “Aldo Moro” University
of Bari and led to the discovery of ancient mining
activities, giving birth to speleo-archaeological re-
searches ongoing since 2000, under the direction
of Felice Larocca (Larocca & Dimuccio, 1997;
Larocca & Lorusso, 1998). The cavity was fre-
quented during the late Neolithic for the exploi-
tation of iron hydroxides, such as goethite, that
outcrops isolated or associated to lepidocrocite,
its polymorph (Larocca, 2010: 267-268). The car-
bonate substrate in which Grotta della Monaca

develops (Unita di San Donato) contains, among
others, scattered primary iron sulfide mineraliza-
tions (e.g. pyrite - FeS,) (Amodio Morelli et al,,
1976; Bonardi et al., 1982; Boni et al.,, 1990; Di-
muccio, 2005; letto et al.,, 1992; Lorenzoni et al.,
1983), which form in oxygen-poor environments.
It seems plausible to assume that the iron oxide/
hydroxide minerals (essentially massive dyke/
stratiform facies), observed inside the cave (La-
rocca & Dimuccio, 1997; Dimuccio et al., 2005),
are the result of pyrite oxidation in oxygen-rich
environment. Grotta della Monaca seems to be
a typical example of polygenetic cave (i.e. has ex-
perienced more than one type of origin) where
the mixing of hypogenic ascending flows (rising
along fractures and inclined bedding planes) with
probable infiltrating oxygen-rich epigenic mete-
oric waters (descending vadose flows) caused the
cave development (by corrosion) and a concur-
rent precipitation of massive ferruginous miner-
alizations. An important role of microbial activity,
especially in catalysing the precipitation of iron
during the active speleogenetic phases, cannot
be excluded (Dimuccio Luca Antonio, personal
communication). The archaeological excavation
of two underground mining sectors, called “Buca
delle impronte” and “Ramo delle vaschette”, re-
vealed evidence of iron hydroxides exploitation,
AMS dated between 5183+50 (LTL-3583A) and
4880+45 (LTL-3581A) years BP (end of V-first
half of IV millennium calBC) (Tab. 1). The main
feature of this mining activity is the use of natu-
ral cavities as means of access to iron hydroxide
sources. In this sense, caves are though “con-
tainers” of precious mineral sources, as already
suggested by Gerd Weisgerber in the Nineties
(Larocca, 2010: 269; Weisgerber, 1997). Under-
ground mining required goethite pillars to support
the unstable roof preventing this way its potential
collapse (Fig. 3:3). This technique reflect a mining
tradition similar to Neolithic flint exploitation one
(Di Lernia & Galiberti, 1993: 33-36). The tools
used for mining have not been found but they left
several digging traces both on veins and on small
goethite boulders, scattered on the ground and
within the archaeological deposit. It is possible
to identify with certainty blows left by picks made
of deer antler and by shovels of mammal scapulas
(Larocca & Levato, 2013: 23-24; Fig. 3:4). For the
underground lighting miners used torches made
of small Pinus sylvestris branches (Larocca, 2012:
254). Recent techno-functional analyses on lower
and upper grindstones - probably of the Final Ne-
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olithic and coming from the entrance - have re-
vealed grinding and crushing activities of goethite
blocks (Caricola, 2013: 157-159). Unfortunately,
it is still unknown where these minerals were ex-
ported to and what was their use.

3. CONCLUSION

The actual state of the researches on the
currently known iron oxides prehistoric mines
does not allow understanding the socio-econom-
ic context that developed such exploitations;
especially because of the lack of settlements
linked to the mining sites, except for Rydno. Un-
fortunately not much is known about mineral
processing phases after its extraction; only a sub-
sequent grinding phase carried out in situ or in
the immediate surroundings is attested, as at Bad
Sulzburg, Grotta della Monaca, probably Lovas,
and Rydno. In the latter, thin sandstone palettes
used for grinding and mixing hematite have been
found, such as quartzite and granite upper grind-
ing stones that bear traces of ochre (Schild et al.,
2011: 96). Still more difficult is to determine in
what shape, in which way and where the finished
product was carried. Ethnographic record sug-
gests that aborigines miners of Wilgie Mia (West-
ern Australia) separated “ochre” from the spoil or
directly in situ or in places surrounding the mines.
The finely ground mineral was mixed with water to
form cakes, ready for barter only if they showed a
bright red colour when dry (Davidson Sutherland,
1952: 84; Sagona, 1994: 137). While mining at
Wilgie Mia was carried out by men, hematite from
Toolumbunner mine (Tasmania) was excavated by
women, that ground hematite using pestles and
discoid facetted lithic bases (the so-called “bal-
lywinne”).  Powdered mineral was transported
within hides bags downhill, where men made a
paste mixing “ochre” and fat used for body paint-
ing (Sagona, 1994: 114-117, 143-144). Accord-
ing to Schild et al. (2011: 404), hematite mining
organization at Rydno shows close analogies with
Parachilna (Bookartoo) mine, in South Australia.
This mine was controlled by Blinman aborigines
that allowed the access to the source in return to
gifts. Organized expeditions followed established
trade routes, carrying hematite in form of cakes
weighing above 30-40 kilograms. The central role
of iron oxide from Parachilna within aborigines
communities was related not only to its quality but
also to its traditional and spiritual value, since it

was originated by the blood of the big dog Marindi
according to aboriginal mythology (Schild et al.,
2011: 404; Smith & Fankhauser, 2009: 4-5). From
the archaeological point of view, the use iron
oxides is widely attested in shelters, caves, and
open-air settlements. Evidence shows their use as
pigments, abrasives, and drying agents (Salomon
et al., 2008; Wadley, 2005; Philibert, 1994). Nev-
ertheless, in absence of direct evidence, their find-
ing within the archaeological sites allows further
hypothesis based on historical and ethnographic
sources: body painting, hide processing, organic
matter preservation, medical remedy. The wide
use of “ochre” - above all of its red variety - dur-
ing Prehistory is often explained with different
utilitarian and/or symbolic interpretations (Wad-
ley, 2005). However, it can be assumed that the
two functions do not exclude each other and that
the utilitarian use of ochre might have been as-
sociated with a parallel development of its col-
our symbolism (Martini, 2010: 158-163). The
relevance of iron oxides and “ochres” in general
among prehistoric communities suggests a more
in-depth research on raw material sources in close
connection, where possible, with mining and set-
tlement evidence, in order to reconstruct the so-
cial and economic context of the human groups
that sought a mineral, evidently precious, even in
the underground.
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The Prehistoric Iron Mine of Grotta della Monaca
(Calabria, Italy)

Chiara LEVATO & Felice LAROCCA

Résumé

La Grotta della Monaca est une cavité karstique située sur la commune de Sant’Agata di Esaro (CS), agglomération
de la Calabre nord-occidental, en Italie méridionale. La grotte s'ouvre a l'intérieur d’un pic rocheux a 600 métres
daltitude a.s.l., le long de la rive gauche de la riviere Esaro. Les prospections, menées vers la fin des années 90 par le
Centre Régional de Spéléologie “Enzo dei Medici” avec la collaboration de I’"Université de Bari “Aldo Moro”, montrérent
que cette grotte est une mine préhistorique ancienne inconnue jusqu’ici. Ces prospections ont ouvert la voie a une
période de recherches spéléo-archéologiques qui se sont poursuivies dans les années 2000. La grotte est trés riche
en minéraux métalliques, en particulier des minéraux de cuivre et de fer. Les minéraux de cuivre sont représentés
surtout par la malachite [Cu,(CO,)(OH),] et dans une moindre mesure I'azurite [Cu,(CO,),(OH),]. Les minéraux de fer
les plus répandus sont les hydroxydes, en particulier la goethite [aFeO(OH)], isolée ou associée a son polymorphe, la
lépidocrocite [yFeO(OH)], et se présentent sous la forme de filons entre les couches de roche carbonatée. Les fouilles
archéologiques ont révélé la présence, dans les secteurs plus profonds de la grotte, d’activités préhistoriques qui étaient
destinées a l'exploitation de ces minéraux ferrugineux.

Les fouilles ont permis de distinguer deux cycles miniers principaux, I'un qui se rapporte au Néolithique final (fin
du Ve - premiére moitié du IVe millénaire calBC) et relié a I'extraction des hydroxydes de fer, I'autre qui s’inscrit dans
le Enéolithique initial (premiére moitié du IV millénaire calBC) et destiné a I'approvisionnement en carbonates de
cuivre. Les traces d’exploitation des minéraux de fer ont été reconnues a l'intérieur de deux secteurs nommés la “Buca
delle impronte” et le “Ramo delle vaschette”. La présence d’une variété extrémement tendre de goethite a permis la
conservation de nombreuses traces, qui attestent I'utilisation avérée d’outils en os et de pics en andouiller. L’étude de
ce contexte minier ancien offre des informations importantes sur les techniques d’extraction des minéraux de fer vers la
fin du Néolithique. L'acces a ces ressources se faisait en évoluant dans une cavité karstique, en utilisant des torches en
Pinus sylvestris pour illuminer les coins plongés dans 'obscurité totale. Le filon était exploité directement ou bien les
niveaux concrétionnés étaient atteints par des terrasses. Enfin, des piliers de soutien ont été observés pour empécher
I'écroulement de la volite. Une analyse techno-fonctionnelle récente a été conduite sur les meules et sur les molettes,
probablement de la fin du Néolithique et qui proviennent de la zone a proximité de I’entrée. Celle-ci montre diverses
activités comme la mouture et le bris des blocs de goethite. Le lieu ou ces minéraux étaient transportés, n’est pas
identifié, ni les modalités d’utilisation du produit fini. Cette Grotta della Monaca est I'une des cinqg mines préhistoriques
exploitant des oxydes de fer en Europe et la seule aujourd’hui étudiée et datée sur le territoire italien.

Mots-clés : mines, minerai de fer, Préhistoire, Grotta della Monaca, Calabre, Italie.

Keywords: mines, iron ore, Prehistory, Grotta della Monaca, Calabria, Italy.

1. INTRODUCTION the 19th and 20th centuries. In particular, one
of these references reports for the first time

Grotta della Monacais a karstic cave located  the presence of archaeological evidence within

within the municipality district of Sant’Agata di
Esaro (CS), asmall town in north-western Calabria,
southern Italy (Fig. 1:1). Its imposing entrance
is set 600 metres high a.s.l. on a mountainous
peak, alongside the hydrographic left bank of
the Esaro River (Fig. 1:2-3). Being highly visible
and easily reachable, it has been occasionally
explored and subjected to speleological surveys
of which we can find traces in some literary
sources and explorative reports dating back to

the cavity: it is an unpublished note about an
expedition of the Swiss Speleological Society
in 1975. The text relates the finding of bone
remains, potsherds, and a grooved stone tool.
Subsequently surveys carried out in the 1990s
by the “Enzo dei Medici” Regional Centre of
Speleology in collaboration with the “Aldo Moro”
University of Bari confirmed the statements made
by Swiss speleologists: a hammer-axe and other
fragmentary polished lithic tools were found in
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Fig. 1 - 1. Geographical setting of the prehistoric mine of Grotta della Monaca (drawing by F. Breglia © 2010);
2. The huge entrance of the cave on the top of a massive rocky peak (photo by F. Larocca);
3. View of the Upper Esaro River Valley from the access of the cave (photo by F. Larocca).
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the same area previously noted, the deepest
sector of the cavity. As a consequence, it was
immediately recognized as an ancient and
unknown prehistoric mine, giving birth to an
intense period of speleo-archaeological research
beginning in 2000 (Larocca, 2005a; Larocca &
Dimuccio, 1997; Larocca & Lorusso, 1998).

The cave sets in the north-western sector of
the Calabrian-Peloritan Arc, along a fault called
“Sangineto line” marking the boundary between
the metamorphic crystalline Calabrian units and
the Apennines carbonate domains. The cavity
develops within  Mesozoic carbonate units
[(Triassic) (Dimuccio, 2005: 25-26)] for about
500 metres in length. It is characterized by
several spaces differing in size and morphology
that can be schematically divided in three main
sectors: “Pregrotta”, a wide gallery near the cave
entrance; the so-called “Sala dei pipistrelli”, a huge
chamber in the middle of the cave system; and
“Cunicoli terminali”, a series of low and narrow
passages at the end of the underground system
(Fig. 2:1) (Larocca, 2005b). The cave is particularly
rich in metallic minerals, both iron and copper
ones. Cupriferous minerals, outcropping mainly
in the Cunicoli terminali, are represented primarily
by malachite [Cu,(CO,)(OH),], and, to a lesser
extent, by azurite [Cu,(CO,),(OH),| (Fig. 2:2). This
mineralization is often associated with copper
sulphates and phosphates such as brochantite
[Cu,(SO,)(OH).], libethenite [Cu,(PO,)(OH)],
and sampleite [NaCaCu,(PO,),CI-5H,0].

Iron minerals are present from the cave
access to the deepest recesses of the cavity;
the most widespread ones are hydroxides,
particularly goethite [aFeO(OH)], occurring
either isolated or associated with lepidocrocite
[YFeO(OH)], a polymorph of goethite. Iron
minerals outcrop as veins embedded between
the carbonate layers (Fig. 2:3); due to varying
mineral subdivision and purity degree, they
exhibit different colours: from black with sub-
metallic lustre, for example in some stalactitic
and stalagmitic formations, to yellow in the
friable cryptocrystalline variety. Other minerals
present are hematite [oFe,O,], an iron oxide
detected near the entrance, and yukonite
[Ca,Fe,;(AsO,),(OH)-12H,0], an  hydrated
arsenate of iron and calcium found in the area of
Cunicoli terminali. Particularly, the presence of
hematite is linked with thermal transformation of

goethite, as clearly visible near some fireplaces
of historical age set on iron hydroxides beddings
(Dimuccio et al, 2005; Garavelli et al, 2009;
Garavelli et al.,, 2012; Larocca, 2010: 267-268;
Larocca, 2012: 251). The carbonate substrate in
which Grotta della Monaca develops (Unita di
San Donato) contains, among others, scattered
primary iron sulfide mineralizations [(e.g. pyrite -
FeS,) (Amodio Morelli et al, 1976; Bonardi
et al., 1982; Boni et al., 1990; Dimuccio, 2005;
letto et al.,, 1992; Lorenzoni et al., 1983)], which
form in oxygen-poor environments. It seems
plausible to assume that the iron oxide/hydroxide
minerals (essentially massive dyke/stratiform
facies), observed inside the cave (Larocca &
Dimuccio, 1997; Dimuccio et al., 2005), are
the result of pyrite oxidation in oxygen-rich
environment. Grotta della Monaca seems to be
a typical example of polygenetic cave (i.e. has
experienced more than one type of origin) where
the mixing of hypogenic ascending flows (rising
along fractures and inclined bedding planes)
with probable infiltrating oxygen-rich epigenic
meteoric waters (descending vadose flows)
caused the cave development (by corrosion) and
a concurrent precipitation of massive ferruginous
mineralizations. An important role of microbial
activity, especially in catalysing the precipitation
of iron during the active speleogenetic phases,
cannot be excluded (Dimuccio Luca Antonio,
personal communication).

Archaeological excavations confirmed the
presence of prehistoric activities aiming to the
exploitation of metallic minerals in the deepest
sectors of the underground system. Two main
mining phases can be recognized: exploitation
of iron hydroxides dating to the final phase of
the Neolithic (between the end of the V and
the first half of the IV millennium calBC), and
exploitation of copper carbonates during an
early phase of the Copper Age (first half of
the IV millennium calBC). The iron hydroxides
were exploited once again during Post-Medieval
times (XVI-XVIIl century AD) in the area near
the entrance of the cave (Larocca, 2012: 2571;
Larocca & Levato, 2013: 23). Prehistoric mining
phases were followed during the middle Bronze
Age (between 1700 and 1400 calBC) by the
use of the cavity as an underground burial-
place approximately within the same sectors in
which prehistoric mineral mining activities were
previously carried out (Arena et al., 2013).
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Fig. 2 - 1. Schematic plan of Grotta della Monaca; highlighted the mining sectors used for the exploitation of iron
hydroxides during the final Neolithic (data and digital processing by F. Larocca); 2. Malachite smearing on a carbonate
rock boulder (photo by F. Larocca); 3. Goethite vein within a fracture of the carbonate rock walls (photo by F. Larocca).



The Prehistoric Iron Mine of Grotta della Monaca (Calabria, Italy) 29

2. THE PREHISTORIC EXPLOITATION OF IRON
HYDROXIDES

Traces of Post-Medieval iron exploitation
can be found in Pregrotta and beneath Sala dei
pipistrelli. These activities almost totally destroyed
evidence of possible earlier exploitation of which
we found traces within deposits located at the
entrance, such as loose blocks of hydroxide
retaining digging traces from non-metallic tools,
and atypical flint tools found within fractures full
of goethite. From the same levels containing these
flint tools comes a human ulna deliberately placed
underarocky boulder,and AMS radiocarbon dated
to 18250-17800 calBC (84.6 %) / 17750-17600
calBC (10.8 %) (LTL-3580A - 16761100 BP). It is
not to be excluded that this oldest frequentation
could be associated to the exploitation of the
iron hydroxides outcropping near the cave
entrance (Larocca, 2010: 268; Larocca, 2012:
251). However, the most clear and best preserved
contexts of iron minerals exploitations are located
in the innermost and darkest underground sectors.
Inside the Sala dei pipistrelli a mining sector called
“Buca delle impronte” has been investigated; it
was detected thanks to hundreds of digging traces
visible on iron hydroxides veins outcropping within
it. This goethite is so soft that it preserved for
thousands of years negative imprints of the tools
used to work it (Larocca & Levato, 2013: 23-24).
Radiocarbon dating demonstrates a late Neolithic
mining phase. This chronological assignment
is supported by research carried out in another
mining area called “Ramo delle vaschette”, near
the Cunicoli terminali. The secluded position of
these two sectors allowed the preservation of an
archaeological context that has reached us almost
untouched by later activity.

2.1. Buca delle impronte

Buca delle impronte is a sub-horizontal
passage 11 m long, and about 60 cm to 4 m wide,
varying in height from 25 cm to 1 m; it is located
in the inner part of the Sala dei pipistrelli (Fig. 2:1).
It has a complex structure: a sub-round shaft with
a downwards bottleneck opening at its bottom
gives access to a slightly sloping passage; at the
end of the bottleneck two pillars still support
the vault and prevent it from collapsing (Fig. 3:1).
This area presents a nearly flat surface on which
archaeological excavations were conducted,
covering an area of 7.5 square metres, with a

height from the surface level to the roof between
20 and 60 cm. During the first investigations, this
deposit proved to be artificial; in fact, it partially
overlaid a hydroxide vein that bears digging
traces. Beneath a first layer of mining debris, a
beaten earth layer was uncovered. It is 1.90 m
in length, a maximum of 1.05 m in width, with
a concavo-convex longitudinal section sloping
down towards the inner part of the chamber, with
a cross-section that is concave in the centre and
convex at the side edges (Fig. 3:2). This level is
clearly recognizable due to its compactness and
blackish colour resulting from charcoal remains
scattered on its surface. The deposit has reached
a maximum depth of -90 cm, partially stopping at
the carbonate rock emerging from the cave floor.
During excavations, four main stratigraphic units
were recognized, allowing the identification of
the extractive phases carried out in this sector.
Prehistoric miners first dug out all of the goethite
vein, proceeding from the outside to the inside
of Buca delle impronte, and they disposed
waste materials within the same digging area,
successively mining its inner part. Due to the
small distance between the floor and vault (only
70 cm on average), they proceeded by crawling
on the debris previously generated, compacting
the deposit and so creating the beaten earth
layer. New debris progressively accumulated on
the latter until the cessation of mining activities
(Levato, 2012: 187-197; Levato, 2013).

This extractive technique implies the direct
excavation of the vein, selecting the soft goethite
variety and discarding the more compact one. In
case the carbonate rock on top of the vein risked
collapse, the miners left sections of mineral, as
evidenced by the pillar designated “P1” and
the semi-pillar designated “P2”, both made of
goethite (Fig. 4:1-2). Soft goethite was certainly
extracted using tools made of antler, bone, and
probably horn or wood. Though no material
remains of these tools have been found, they can
be identified through digging traces. The latter
can be grouped as:

- imprints of deer antlers used as picks (Fig. 4:3);

- imprints of animal scapulas used as shovels
(Fig. 4:4);

- imprints of unidentifiable tools.

Whilst digging traces of antler tools can be
easily recognised from the presence on their
surface of lengthwise stripes, and imprints of
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Fig. 3 - 1. Goethite vein within Buca delle impronte, in the area next to the bottleneck. On the left can be seen the
P1 pillar, while to the right of the metric gauge can be seen one end of the P2 semi-pillar (photo by F. Larocca);
2. Beaten earth layer detected within Buca delle impronte (photo by F. Larocca).
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Laboratory number Material

Context Radiocarbon dating

LTL-358TA Pinus sylvestris charcoal

Buca delle impronte

4880+45 BP
3780-3630 calBC (89.8 %)
3580-3530 calBC (5.6 %)

LTL-3582A Pinus sylvestris charcoal

Buca delle impronte

4935+45 BP
3800-3640 calBC (95.4 %)

LTL-3583A Pinus sylvestris charcoal

Ramo delle vaschette

518350 BP
4230-4200 calBC (2.3 %)
4170-4090 calBC (4.9 %)
4080-3920 calBC (79.4 %)
3880-3800 calBC (8.9 %)

LTL-3584A Pinus sylvestris charcoal

Ramo delle vaschette

501050 BP
3950-3690 calBC (95.4 %)

Tab. 1 - Grotta della Monaca (Italy). Radiocarbon dating of the final Neolithic iron hydroxide mining
(from Larocca, 2010; Quarta et al., 2013).

scapulas by a small raised section corresponding
to specific bone morphology, for other imprints
we can only propose the use of a raw material
different from antler (bone, horn, wood).
Imprints have also been found on loose blocks
of iron hydroxide contained in the archaeological
deposits (Larocca & Levato, 2013: 23-24).

Working activities set in an underground
environment so distant from the outside
and therefore from natural light required the
utilization of artificial lighting systems. Within
Buca delle impronte, more than one hundred
charcoal samples have been collected, and
archaeobotanical analysis indicates they derived
from Pinus sylvestris. These represent almost
the totality of organic remains found, and are
the only archaeological evidence, in terms of
absolute chronology, that allows the assignment
of this exploitation phase to the final Neolithic.
The dispersion of the same material within the
entire investigated deposit, their dimension, their
occurrence on the beaten earth layer, the same
wood species suggest a derivation from torches
used to light the hypogean areas (Larocca, 2012:
254).

Unfortunately, as previously stated, apart
from charcoal remains of torches no other artefacts
have been found. This exploitation chronology is
based on the AMS radiocarbon dating of burnt
remains of Pinus sylvestris that yielded dates

between 3800-3640 calBC [(95.4 % - LTL-3582A)
and 3780-3630 calBC (89.8 % - LTL-3581A) (Tab 1)
(Larocca, 2010: 268; Larocca, 2012: 254; Quarta
etal., 2013)].

2.2. Ramo delle vaschette

Ramo delle vaschette is a sub-horizontal
passage of 6 m in length, 1.6 m in maximum
width, and 90 cm average height. Itis adjacent to
a nearly flat area that gives access to the Cunicoli
terminali (Fig. 2:1). Extensive archaeological
excavations have been carried out, excluding
part of the deposit in the area close to the end of
the passage. Nearby the access, it was possible
to excavate only a restrained portion of the
deposit because part of it was covered by a thick
stalagmitic crust. In this deposit, we detected a
small depression in the ground full of sediment,
designated “Depressione I”, where 28 lithic flakes
were found. These clearly derive from a not
diagnostic fragment of a schist tool found on the
surface. The middle portion of the passage has
been extensively investigated; in fact the majority
of the deposit in this area reached a maximum
depth of -90 cm. A single layer of accumulation
of mining debris was found, including several
broken stalagmites and calcitic flowstones; the
latter, together with carbonate rock boulders,
iron hydroxides, and yukonite, filled a second
and wider depression in the ground designated
“Depressione 11”.
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Fig. 4 - 1. Supporting pillar designated “P1” (photo by F. Larocca); 2. Supporting semi-pillar designated “P2” (photo by F.
Larocca); 3. Imprints of deer antlers on a vein outcropping along the area subjected to archaeological excavation (photo
by F. Larocca); 4. Imprints of blows with scapula shovels made from two different distances (photo by F. Larocca).
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According to the data currently available,
the extractive technique consisted of a stripping
action: it involved the removal of the calcitic
bulk formerly spread on the floor and on the side
walls of the passage. This action is demonstrated
by nine strips of calcitic flowstone alongside the
passage perimeter at a height of 23 to 70 cm
above the surface level (Fig. 5:1). The presence
within the deposit of smashed stalagmites and
flowstones validates the hypothesis of a stripping
activity. Specifically, it was observed that these
stalagmites were actually whole, so the smashing
activity must have been carried out alongside their
perimeter where calcite dripstone is generally
thinner (Fig. 5:2). The only tool found in this
context is the before-mentioned schist percussion
tool, designated “L15”, which was used in the
underground area, scattering tens of lithic chips
on the ground (Fig. 5:3). Technological analysis
allowed re-assembling of the flakes on the hammer
edge of the implement, proving their actual
association with the tool; this analysis highlighted
traces of manufacturing, which aimed to create a
groove or notch, and of shaping by pecking the
tool (Breglia, 2013:87, 129). Goethite exploitation
is suggested by the limited remains of an iron
hydroxide vein, which is now largely worn out,
but extends underneath the original flowstone,
and by the abundance of loose goethite boulders
detected within the deposit (Levato, 2012: 237;
Levato, 2013).

As in the Buca delle impronte, the presence of
charcoal remains, deriving from the combustion
of Pinus sylvestris, implies the use of torches for
underground lighting (Larocca, 2012: 254). Two
AMS radiocarbon dates on charcoal of this same
wood type set the exploitation in the Ramo delle
vaschette between 4080-3920 calBC [(79.4 % -
LTL-3583A) and 3950-3690 calBC (95.4 % - LTL-
3584A) (Tab. 1) (Larocca, 2010: 268; Quarta
etal., 2013)].

3. CONCLUSIONS

Mining evidence found within Buca delle
impronte and Ramo delle vaschette certainly raise
the issue of iron oxide/hydroxide exploitation and
use during Prehistory. Thanks to the research
carried out within both contexts it has been possible
to improve our knowledge of the acquisition phase
for iron minerals and of the techniques used by the

miners of the Grotta della Monaca during the end
of the Neolithic Age. The first notable feature is the
access to mining resources through a karstic cave,
a feature that has no comparison with the other
prehistoric iron oxide/hydroxide mines. The bright
chromatism of iron hydroxide veins outcropping
near the wide entrance probably made their
identification easier, encouraging miners to follow
their veins to the deepest sector of the cavity,
using torches of Pinus sylvestris to illuminate these
completely dark places. Two different extraction
techniques can be observed: direct excavation of
veins outcropping on the surface, and flowstone
stripping for veins located beneath them. In the
most extreme cases, pillars of iron hydroxide were
spared, helping to sustain the unsteady vault.
Digging traces allowed to detect exploitation, and
to identify some tools used, as deer antler picks
and shovels made of large mammal scapulas
(Larocca & Levato, 2013: 23-24). Except for a schist
percussion tool, no other artefact has been found
within the investigated sectors. Whilst the absence
of bone and antler tools cannot be satisfactorily
explained, pottery can be considered as equipment
not directly linked with extraction, for example, it
was likely not used for mineral transport. Work
carried out in such narrow spaces might have
required perishable animal or vegetable materials
that would better comply with the morphology of
the underground environment, allowing an easier
transport of extracted raw material.

Mining activities occurred between the end
of V and the first half of IV millennium calBC,
during an advanced and transitional phase of the
final Neolithic into the succeeding Copper Age. It
is a period marked in a large part of southern Italy
by the dispersal of Diana style pottery - found in
the Pregrotta of Grotta della Monaca - and by the
diffusion of engraved ceramics, absentin the cavity.
The appearance of the first metallurgic activities
to produce copper artefacts - on the Acropoli of
Lipari - stands out among the other innovations
of this period (Larocca, 2012; Pacciarelli, 2011;
Pessina & Tiné, 2010: 48-49, 132-134; Salerno &
Vanzetti, 2004: 215).

What happened within Grotta della Monaca
testifies to the first phase of the operative
sequence that leads from mineral extraction to the
final product. The most recent techno-functional
analysis carried out on macrolithic tools - upper
and lower grinding stones - found within the
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Fig. 5 - 1. Stripping traces on a calcitic flow within Ramo delle vaschette (photo by F. Larocca);
2. Smashed stalagmites found within the debris deposit (photo by F. Larocca);
3. Fragment of a lithic tool made of schist designated “L15”, seen with its associated flakes (photo by F. Larocca).
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Pregrotta imply that these kinds of tools were used
near the entrance to smash and grind goethite
blocks. Unfortunately, their typology and the lack
of a reliable stratigraphic context do not provide
chronological information, but it is unlikely their
attribution to Post-Medieval times, as a more
complex mineral processing method - carried
out in places outside from the extractive site -
is attested (Caricola, 2013: 157-159). However,
this is one of the rare sites in which there is both
iron mineral exploitation and evidence linked
to raw materials processing (Goldenberg et al.,
2003; Vaughn et al, 2013). Unfortunately, it is
not possible to evaluate the use of the resulting
finished product, as no coeval open-air villages
have been found in the surrounding area.

The site can be included along with at
least five prehistoric iron oxide/hydroxide mines
investigated in Europe to date (Dobosi, 2006;
Goldenberg et al., 2003; Weisgerber et al., 2008;
Schild et al, 2011). Ongoing archaeological
excavations within Grotta del Tesauro, another
iron hydroxide mine located in the surrounding
area, will help improve our knowledge about
dynamics of supply of these raw materials within
the Upper Esaro River Valley and clarify the
chrono-cultural context of these mining activities
(Garavelli et al., 2012).
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Iron ores of Southern Belgium: much more than hematite

Julien DENAYER

Résumé

En Wallonie (partie sud de la Belgique), pres de 3000 gisements, gites et exploitations de minerai de fer ont été
répertoriés sur base d’ouvrages historiques, de plans miniers, d’études géologiques mais aussi grace a la toponymie qui a
gardé plus de traces des activités miniéres que le paysage. Ces 3000 gites se rangent en trois catégories principales : (1) les
gisements de fer en couches (y compris les hématites oolithiques) ; (2) les gisements d’altération (« amas couchés » des an-
ciens), et (3) les gisements en lien avec les minéralisations de plomb et zinc. Les gisements oolithiques en couches présents
en Wallonie sont interstratifiés dans les roches sédimentaires du Dévonien et du Jurassique. Les couches d’hématite ont été
identifiées a la base des formations eifeliennes, frasniennes et famenniennes. La couche de goethite oolithique (« Minette
de Lorraine ») se trouve a la base de la série toarcienne-aalénienne en Lorraine belge. Les minerais liés a I'altération des
roches sédimentaires sont dominés par les hydroxydes de fer et se rangent en plusieurs sous-catégories. Les plus courants
sont les amas couchés, des gisements formés au contact entre deux couches géologiques de lithologies différentes. Ils sont
particulierement développés dans les roches dévoniennes de I’Entre-Sambre-et-Meuse et du Condroz, dans les roches juras-
siques de la Lorraine belge et dans les roches paléogénes du Hainaut et du Brabant. Les amas cryptokarstiques sont dével-
oppés aux épontes de certains karsts a remplissage sableux (« abannets » de la Calestienne et de I'Entre-Sambre-et-Meuse).
Les graviers ferrugineux, résultant du démantélement des autres types de gisements, constitue une autre sous-catégorie
importante en Lorraine belge. Enfin, de nombreux filons et amas de sulfures de plomb et zinc sont surmontés d’une zone
superficielle altérée (« chapeau de fer ») composée en partie de limonite. Ces gisements sont connus dans les vallées de la
Meuse et de la Vesdre, dans la Calestienne et dans les régions de Durbuy et de Philippeville.

Mots-clés : hématite, limonite, minerai de fer, chapeau de fer, amas cryptokarstiques, Belgique.

Abstract

In Wallonia (Southern Belgium), about 3000 occurrences and extraction sites of iron ores were identified after
examination of historical sources, mining maps, geological studies and toponymy. These 3000 occurrences are grouped
into three main categories: (1) sedimentary ores (including hematitic oolitic ironstones); (2) weathering deposists (gos-
sans) and (3) lead-zinc sulfides-related iron ores. Oolitic ironstones are essentially known from the Devonian and Jurassic
strata. Hematitic oolitic ironstone horizons are situated at the base of the Eifelian, Frasnian and Famennian stages,
while the Minette ores of Lorraine (oolitic goethite) are situated at the Toarcian-Aalenian boundary. Ores related to
the weathering of sedimentary rocks are grouped in several sub-categories. Gossans are developed along geological
contacts between rocks of different lithologies. The latter are very common in the Devonian rocks in the Condroz and
Entre-Sambre-et-Meuse areas, in the Jurassic rocks of the Belgian Lorraine area and in the Paleogene rocks of the Brabant
and Hainaut areas. Cryptokarstic ore bodies, developed along the walls of sand filled-karsts (abannets-type ores) are
known from the Calestienne and Entre-Sambre-et-Meuse areas. Ferruginous gravels resulting from the disintegration of
the previous ore categories are common in the Belgian Lorraine area. A last ore type consists of weathered superficial
parts of lead-zinc-iron sulfide veins (iron caps). These veins are known in the Vesdre and Meuse valleys, the Calestienne
region and the Durbuy and Philippeville areas.

Keywords: haematite, limonite, iron ore, gossan, cryptokarstic ore bodies, Belgium.

1. INTRODUCTION noticed the mining skills of the Nervian and Ebu-

rons peoples. During the High Middle Age, the

Wallonia is particularly rich in iron ores.
About 3000 occurrences and extraction sites of
iron ores were identified (Fig. 1, Denayer et al.,
2011) after analyzing historical sources, mining
maps, geological studies and toponymy. The lat-
ter preserved more traces of mining activities than
the landscapes themselves. Most of the iron ores
were mined since the Antiquity. In its chronicles
De Bello Gallico, Julius Caesar (58-50 BC) already

Entre-Sambre-et-Meuse area is thought to be one
of the most important mining and iron industry
center of Western Europe (Pleiner, 1964; Gillard,
1971). Legends tell that the cast iron was discov-
ered in Liége at the beginning of the 14th cen-
tury, where the blast furnace was also invented
(Pasquasy, 2005). Nowadays, the blast furnace
is known to have been invented in England by
A. Darby who first introduced the use of coke
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to replace the charcoal in 1709, whilst the cast
iron was already used in Sweden at least in the
12th century (Den Ouden, 1985; Isaksson et al.,
1995). However, the modern steel industries of
Belgium are not legendary: they reached a peak
in production and technology in the 1820-1860s,
when Cockerill's engineer Montefiore finally used
the hematite ores in blast furnace working with
coke in 1852 (Pasquasy, 2005). The past indus-
trial history of Wallonia is almost entirely relying
on the richness and quality of the local iron ores,
the availability of coal and the traditional skills of
the miners and steelworkers, and this, long before
Darby or Cockerill. As early as the Neolithic, men
already used oolitic hematite as a pigment, as
proved by several archeological discoveries (e.g.
Bosquet et al., 2013). Neolithic ochres industries
are less well documented in Belgium but archae-
ological materials - limonite and goethite - are
known from the beginning of the 20th century
(e.g. Van den Broeck et al., 1910)

2. GEOLOGY OF THE IRON ORES

The Walloon iron ores can be grouped into
three categories: (1) sedimentary ores, (2) weath-
ering deposits and (3) lead-zinc sulfides-related
iron ores. With a few exceptions, all of the irons
ores are hosted in Palaeozoic sedimentary rocks
(Devonian and Carboniferous) and, to a lesser
extent, in Jurassic and Paleogene rocks (Fig. 2).

Fig. 1 - (left page) Map of Wallonia (Southern Belgium)
with position of the iron ores. Legend: 1: iron cap upon
lead-zinc sulfide veins; 2:hematitic oolitic iron horizon
in the basal Famennian; 3: hematitic oolitic iron hori-
zon in the basal Frasnian; 4: hematitic oolitic ironstone
horizon in the basal ‘Couvinian’ (Emsian-Eifelian); 5:
ferro-manganesiferous ore horizons of the Lienne valley;
6: Minette-type goethitic oolitic ironstone horizon; 7:
weathering deposits (cryptokarstic ores, gossans, etc.);
8: isolated outcrop of hematitic oolitic ironstone horizon
in the basal Famennian, red facies; 9: isolated outcrop of
hematitic oolitic ironstone horizon in the basal Famenni-
an, green facies; 10: isolated outcrop of hematitic oolitic
ironstone horizon in the lower and middle Famennian;
11: isolated outcrop of hematitic oolitic ironstone ho-
rizon in the basal Frasnian, red facies; 12: isolated out-
crop of hematitic oolitic ironstone horizon in the basal
Frasnian, green facies. The small map indicates the main
geological and geomorphological areas of Southern Bel-
gium. Abbreviations: Ph: Philippeville Massif; Du: Durbuy
Massif; Th: Theux Tectonic Window.

The iron oxides and hydroxides are the dominant
components of the ores. The iron oxide (hema-
tite, Fe,0,) is a dense, black, grey or red mineral
occurring in massive or granular (oolitic) form or,
more rarely in Belgium, as crystals. Theoretically,
it contains up to 70 % of iron but due to frequent
impurities, the iron contain of the ore is usually
less than 50 %. The goethite (FeO(OH)) is an iron
hydroxide occurring in dark or yellowish massive,
concretionary or pulverulent forms.  Goethite
is often associated with limonite, a general term
used for minerals composed of hydrated iron hy-
droxides (FeO(OH).nH,O). Limonite results often
from the weathering of other iron minerals, such as
pyrite. Pyrite and marcasite are two common iron
sulfides (FeS,) not used as an iron ore but mined
for the production of vitriol (iron sulfates) and sul-
fur. Iron silicates (glauconite, chlorite, berthierine)
are common iron minerals occurring as grains
(ooids) within sedimentary rocks but of no indus-
trial utility if not weathered into limonite.

2.1. Sedimentary iron ores

Because the overall geological characteristics
and the petrographical description of the Belgian
hematitic oolitic ironstones aim the papers of Goe-
maere et al, 2016: volume 1 and Dreesen et al.,
2016: volume 1), we will rather focus on the other
sedimentary iron deposits. Nevertheless, a short
description of these hematitic oolitic sedimentary
iron ores is given below, because of their geologi-
cal and industrial importance and their large spa-
tial distribution within Southern Belgium and sur-
roundings areas. They are described in an ascend-
ing stratigraphical order.

2.1.1. The Middle Devonian (Eifelian) hematit-
ic oolitic ironstone (‘couche d’oligiste
oolithique du Couvinien’)

This first hematitic oolitic ironstone is com-
posed of 2 to 6 individual centimetric oolitic ore
layers separated by shales and dolomitic sand-
stones. The ferruginous ooids are rare but hemati-
tized bioclasts are frequent (‘fossil ore facies’ ac-
cording to Dreesen et al,, 2016: volume 1). Red-
coloured facies are dominant but some layers
richer in siderite (iron carbonate) are grey to green
in colour (Cayeux, 1911). The mean iron content
varies from 35 to 42 % (Delmer, 1913). The oolitic
ironstone horizon stratigraphicaly forms the top of
the Emsian Hierges Formation (formerly called the
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‘Assise de Bure’) but locally it grades into younger 2.1.2. The Frasnian hematitic oolitic ironstone
strata (Eifelian, Saint-Joseph Formation). It extends (‘couche d'oligiste oolithique du

from the Wignehies (France) to Couvin areas and Frasnien’)

reaches a maximum development south of Chi-

may. A second outcrop area is situated eastward, A hematitic oolitic ironstone horizon occurs

between Wellin and Champlon-Famenne (Fig. 1).  at the extreme base of the Frasnian: itis a 0.2-1 m-
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Fig. 2 - Stratigraphic position of the main sedimentary rocks-related iron ores of Wallonia. lllustrated ores (boxes) were
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thick level of hematitic oids and hematitized bio-
clasts (‘fossil ore’) incorporated in the so-called
Presles Formation (Delmer, 1913). It crops out in
the Meuse valley (Tailfer) and occurs in the Sam-
son valley eastward (Fig. 1). Several punctual out-
crops are also known in the Ourthe valley (near Es-
neux and Hotton, Fourmarier, 1908). Southward,
the horizon displays a green facies (black squares
on Fig. 1), due to the reduced state of the iron
in the minerals composing the ferruginous ooids.
The hematite (red ore) is replaced by berthierine
and chamosite (green ore, complex iron silicates)
in the Marche-en-Famenne and Rochefort area (de
Magnée, 1933). The latter Fe- chlorite-rich oolitic
facies corresponds to a more distal setting of the
oolitic level, according to Dreesen (1982b). In
Tailfer the ironstone has an iron content of about
25 % (Delmer, 1913).

2.1.3. Hematitic oolitic ironstones from the
basal Famennian (‘couche d’oligiste
oolithique du Famennien’)

The Clinton-type hematitic oolitic ironstone
horizon in the basal Famennian is the most im-
portant of all Walloon oolitic ironstones (Fig. 2).
It is composed of true ooids and pisoids (micro-
oncoids), enclosed in a hematitic, sideritic or car-
bonated cement. The ooids are usually ellipsoidal
and flattened (forming the so-called ‘flaxseed ore’,
Dreesen et al, 2016: volume 1). This points to
the fact that the original material was not entirely
hardened when deposited (Dreesen, 1982a-b).
The iron content varies from locality to locality
and from layer to layer, but a mean value of 35
% is acceptable, the richest layer reaching up to
55 % of iron (Delmer, 1912). The horizon crops
out along two inliers parallel to the Sambre and
Meuse valleys (Fig. 1). The southern limb ranges
from Aisemont to Haltinne and eastward from Ben-
Ahin to Engis. The ore is here composed of one
to four layers, the thickest reaching 45 cm and the
beds are almost vertically disposed in all these lo-
calities. The northern limb forms three segments
separated by faults, the westernmost ranging from
Les Isnes to Marche-les-Dames, the middle one
occurring between Houssoy and Vezin and the
easternmost occurrence located near Couthuin
(Fig. 1). The ore is also present in the Theux area
(‘la Heid de Fer” outcrop, Marion et al., 2013)
and in the Vesdre valley (Vaux-sous-Chevremont,
Chaudfontaine, Fraipont) but it rapidly thins east-
wards, showing ferruginous ooids scattered in

shales only, in the Verviers area (Macar & Calem-
bert, 1938). The ore is composed of two to ten in-
dividual layers of oolitic ironstones, the thickness
of each layer varying from several centimetres to
125 cm (in the Couthuin mine, Delmer, 1912).
More to the South, in the Hamoir, Durbuy and
Somme-Leuze areas (yellow stars on Fig. 1), the
horizon crops out discontinuously and presents
a green facies (distal facies), with scarce ooids
composed of berthierine, chamosite and chlorites
(Anthoine, 1912).

2.1.4. Other hematitic oolitic ironstone hori-
zons within the Famennian succession

Dreesen (1982) recognized five stratigraphi-
cally distinct layers of hematitic oolitic ironstones
in the Famennian strata. The lower one, identified
as level |, is the main ore deposit as described
above. The other stratigraphical levels, labeled
I, Ma, b and IV are rather lenticular and scat-
tered within the lower and middle Famennian
rocks. They crop out punctually, e.g. in the Hoy-
oux, Lesse and Hermeton valleys (orange stars on
Fig. 1). These ironstones are very thin (a few cen-
timetres at the most). The composition of these
horizons is highly variable, mostly composed of
hematitized bioclasts (‘fossil ore facies’; mainly
crinoids). These horizons were rarely mined be-
cause of their lesser geographical extent, thick-
ness and quality.

2.1.6. Other sedimentary iron ores within the
Palaeozoic rocks

The ‘couche d’oligiste oolithique du Gedin-
nien’ - a hematitic oolitic ironstone horizon in the
Lochkhovien and the ‘couche d’oligiste oolithique
du Givetien” - a hematitic oolitic ironstone hori-
zon in the Givetien - are cited in the literature but
only poorly described (Ancion & van Leckwijck,
1947; Fourmarier, 1954). Both probably repre-
sent rocks that are locally enriched in hematite
but they do not represent true sedimentary ores
(Dimanche & Toussaints, 1977). The manganesif-
erous iron ore of the Lienne valley is a sedimenta-
ry deposit transformed and enriched by low-grade
metamorphism, but does not display any oolitic
facies. It comprises two to six layers of dark or
reddish iron and manganese oxides, often lami-
nated (Libert, 1906). The ores have a mean iron
content of 20 % and about 5-25 % of manganese
(Firket, 1884) and were mined to produce a high-
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manganese cast iron in the first half of the last
century (Dusart & Dusart, 1991). Several sider-
itic horizons (nodular iron carbonates) are known
throughout the thick sequence of coal measures
in the Mons and Liege areas (Kaisin, 1943) and
in the Lower Devonian of the eastern Ardenne
(Legrand, 1965). Once weathered, these rocks
yielded an ore of bad quality, siliceous and argil-
laceous, that was locally extracted only.

2.1.5. The Minette ore of Lorraine (‘Minette
de Lorraine’)

The goethitic oolitic ironstone horizon of Lor-
raine, in the southernmost part of Wallonia, cor-
responds to the northern edge of the large iron
ore basin of the Grand Duchy of Luxemburg and
Eastern France. In our region, the ore is com-
posed of two thick individual layers (50 cm and
110 cm respectively) interstratified with shales
and marls, forming the Toarcian-Aalenian bound-

ary succession (Cayeux, 1922). The ferruginous
are composed of goethite - not of hematite - and
are enclosed within a carbonate matrix or cement
(‘Minette-type’ oolitic ironstone). Its phosphorous
content long restricted its use in blast furnaces.
The so-called Thomas-Gilchrist de-phosphorization
process that allowed the use of minette in furnac-
es was finalized only in 1878, but mining activities
are recorded at least from the beginning of the
17th century (Delhez, 2004). In Southern Belgium,
the Musson-Halanzy mine was the last active iron
mine in Belgium that finally closed down in 1978.

2.2. Weathering deposits

The weathering-related ores - secondary
ores, replacement ores or impregnation ores after
Routhier’s classification (1963) - are the domi-
nant ones, both in term of quantity and variety
in Southern Belgium. All these weathering ores
originated through the same three-step process:
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Fig. 3 - Geological section through different ores and deposits. A: Cryptokarstic deposits (exemplified by the Saint-
Aubin mine, redrawn after 1/20000 mining plans - 1848 - stored in the Walloon Administration mine service,
Namur). B: Weathered deposit between Givetian limestone and Eifelian shale (exemplified by the Berzée mine,

redrawn after Bouhy, 1856). C: Iron cap in a sulfide vein (exemplified by the Dos mine in Engis, redrawn after 1/1000
mining section - 1875 - stored in the Walloon Administration mine service, Namur). Abbreviations: Imst: limestone;
lim: limonite; py: pyrite (iron sulfide), sid: siderite (iron carbonate); ga: galena (lead sulfide); sp: sphalerite (zinc sulfide),
cala: calamine (zinc hydroxide and carbonate). Fer. clay: ferruginous clay; F: fault.
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1 Infiltration of meteoric waters through silici-
clastic sedimentary rocks (sand, sandstones,
siltstones);

2 Leaching of the iron ions (Fe?*) released by the
weathering of iron-rich minerals (glauconite,
chlorite, pyrite, etc.);

3 Deposition of the iron ions by modification of
the pH-Eh values of the water where it touches
carbonate rocks (limestones), as iron oxides
and hydroxides.

This category of ores is rather restricted to
the geological contact between carbonate and sil-
iciclastic sedimentary rocks. In Southern Belgium,
such contacts are frequent throughout the lithos-
tratigraphic column (see below and Fig. 2), and
iron ores are also well developed. The subsequent
subcategories are detailed below in ascending
stratigraphic order.

2.2.1. Replacement ores along geological
contact ("amas couchés’)

This old denomination designates stratiform
ore bodies chiefly composed of goethite and li-
monite, occurring along the contact of two differ-
ent lithologies of sedimentary rocks (e.g. between
limestones and shales or between limestones and
shales; Fig. 3A). The contact between Eifelian shale
and Givetian limestone bears iron mineralizationin
the Entre-Sambre-et-Meuse area (e.g. Erquelinnes,
Merbes-le-Chateau, Berzée, Gourdinne, Gerpinne
and near Fosse-la-Ville; Fig. 1) and in the Condroz
area (around Esneux, Plainevaux, Dolembreu,
Trooz, Sougné, Aywaille, Harzé, Ferriere and
Weris). The ores form long (up to several hun-
dreds of meters) and narrow (no more than 40 m)
bodies stretched parallel to the strata, funnel-like
in section and up to 80 m thick (Fig. 3B). This type
of ore yields limonite and goethite concretions of-
ten carbonated or siliceous, that reach a content
of 25-50 % of iron. The deepest parts of the ores
are usually made of siderite and/or pyrite. In the
Entre-Sambre-et-Meuse area, the contact between
the middle Frasnian limestone and upper Frasnian
shale occasionally contains such ores (e.g. Ger-
pinnes and Saint-Gérard areas). They form ore
bodies similar to the previous ones but smaller in
dimension. The most important ‘amas couché’ in
Southern Belgium occurs along the contact be-
tween the Famennian sandstone and the Tournai-
sian limestone (Fig. 1, Fig. 2). These ore bodies
reach several hundred metres in length and reach

up to 100 m in width and thickness. The miner-
alization is dominated by limonite and goethite,
siderite and rare hematite and pyrite (Delmer,
1913). The Famennian-Tournaisian ore is omni-
present in the central part of the Entre-Sambre-et-
Meuse area: Saint-Gérard, Biesmes, Scry, Mettet,
Furnaux, Oret, Denée, Graux, Ermeton-sur-Biert,
Sosoye, Biesmerée, Stave, Hanzinelle, Yves-
Gomezée, Jamiolle, Falaén, Serville, Onhaye, etc.
The ores were mined discontinuously between
the Antiquity and the 19th or 20th century in all
these localities (Gillard, 1971) sometimes at a true
industrial scale. In the Condroz area, the same
geological contact is less mineralized and this for
unclear reasons (hydrological context? enhanced
erosion?). Some mines also operated in the Di-
nant, Hamois, Gesves, Anthisnes and Comblain-
au-Pont vicinities and in the Vesdre area. Several
ores, mainly those of the Vesdre valley, are devel-
oped along the contact between Viséan limestone
and overlying Namurian shale. Some rare ores are
known to occur between the Jurassic marl and
sandstone in the Belgian Lorraine (Souchez-Lem-
mens, 1968) but they were not mined in situ. The
same phenomenon is observed if the two litholo-
gies are in tectonic contact (e.g. along the Theux
Fault in eastern Belgium). This first subcategory of
ores was abundantly mined in Southern Belgium
and is at the origin of the Gallic, Roman and medi-
eval industries and lately of Walloon cast iron and
steel industry (Denayer et al., 2011).

2.2.2. Cryptokarstic ores

The abannets-type or cryptokarstic ores
formed in open karsts (developed in Devonian
and Carboniferous limestone, Quinif, 1993) filled
with Paleogene glauconitic sand. The glauconite
being unstable under atmospheric conditions, it
released its iron, subsequently leached through
the sand by infiltrated meteoric waters and pre-
cipitated along the contact with the basement
limestone. This category forms irregular bulks of
limonite that are usually sandy (Van den Broeck
etal., 1910) and contain up to 45 % of iron (Delm-
er, 1913). The renowned ‘Abannets’ and ‘Fondry
des Chiens’ sites in the Calestienne area, are the
most emblematic of this category of ores. They
were mined since the late Antiquity and the sand
initially filling the pockets was excavated. The large
ore deposits of Fraire, Saint-Aubain and Morialmé
in the Entre-Sambre-et-Meuse area, also belong
to this cryptokarstic category (Fig. 3A), together
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with the smaller ore deposits of the Fleurus and
Oret vicinities (Rucloux, 1849; Dejaer, 1970).

2.2.3. Ferruginous gravels

Ferruginous gravels in the Belgian Lorraine
area, consist of reworked fragments of goethitic
and limonitic crusts. These crusts occur along
lithological contacts within Jurassic rocks (see
paragraph 2.2.1). The dismantling of the fer-
ruginous crusts by superficial erosion and the
sedimentation of the fragments in the valley,
produced superficial deposits (so-called ‘fer
d’alluvion’, alluvial iron ore) mined in the Tintigny
and Chatillon areas (Delhez, 2004). This ore is
mainly composed of dark goethite, reaching up
to 25-50 % of iron (Delmer, 1913). Similar ores
are observed in the Hainaut Province, where
the Paleogene sands contain iron concretions
reworked as gravel in some valleys (e.g. in the
Quevy area, Delmer, 1913).

2.3. Lead-zinc sulfides-related iron ores

The lead-zinc ores are usually developed as
sulfide veins composed of galena (lead sulfide)
and sphalerite (zinc sulfide) associated with pyrite/
marcasite (iron sulfide). The latter being unstable,
it often degrades into iron oxides and hydroxides.
The uppermost part of the vein, the so-called ‘cha-
peau de fer’ (iron cap or ‘gossan’) corresponds to
the weathered, iron-enriched ore, capping the
underlying lead-zinc ore (Fig. 3C). The lead-zinc
veins are developed inside the Lower Carbonifer-
ous limestone and dolostone in the eastern part of
Wallonia (Moresnet, Plombiére, Kelmis), the Verv-
iers and Theux areas (Dejonghe et al., 1993). In the
Sambre and Meuse valleys, from Rhisnes (west of
Namur) to Liége, several iron cap ores were mined
for iron long before the discovery of zinc and lead
in the deeper parts of the veins. The best example
is the Vedrin mine, where the iron cap was mined
at least since the 14th century, while the galena
was discovered only in 1612 (Evrard, 1943). In
other deposits (e.g. Haies Monets, Héron, Engis,
etc.) the iron cap is less developed and the li-
monite was less exploited (Balcon, 1981; Dargent,
1949). The same veins are observed throughout
the Devonian limestone and dolostone along the
Calestienne area (from Chimay to Hotton) and in
the Philippeville and Durbuy areas. Occasionally,
barite, fluorite and copper minerals are associated
with the lead-zinc veins (Dejonghe, 1985).

Remarkable hematite-rich veins occur near
Porcheresse (Bievre) in the Ardenne (Denayer
etal.,, 2011). Itis poorly known, but consists obvi-
ously of quartz-hematite veins set in Lower Devo-
nian sandstone.

3. CONCLUSIONS

The hematitic oolitic ironstones (‘oligiste oolit-
hique’) is probably the most renowned iron ore of
Southern Belgium and it is the most studied both
from an archaeological and historical point of view
(see Dreesen et al., 2016: volume 1; Goemaere
etal, 2016: volume 1). Nevertheless, it represents
only a small part of the total volume of Southern
Belgium iron ores, the first place being occupied by
iron hydroxides (limonite and goethite) extracted
from weathering deposits. Contrary to the hematit-
ic oolitic ironstones, the weathering ores are very
poorly documented, both from a geological point
of view (except Delmer, 1913a) or from a histori-
cal and archeological point of view (e.g. Bonenfant
etal., 1986). Iron hydroxides initially produced the
source materials for prehistoric ochre industries.
Occurrence of iron ochre associated with burial
has been documented in Mesolithic and Neolith-
ic sites throughout Belgium (e.g. Van den Broeck
et al., 1910; Cauwe, 2001; Polet & Cauwe, 2002;
Steevens et al., 2009; Miller et al.,, 2011 and refer-
ences within). Nevertheless, the origin of the ma-
terial (geographical and geological) has not been
answered. The source of iron hydroxide ochre
may be local considering the wide distribution of
ore bodies in Southern Belgium, but long-distance
dispersion cannot be excluded since such disper-
sal patterns are documented for hematitic oolitic
pigment (Roebroeks et al., 2012). Analytic meth-
ods - such as Raman spectroscopy, Froment et al.
(2008) - are interesting for the characterization of
pigments but a database of natural ores is yet to be
established for comparison purpose.

The iron hydroxides were the source of an im-
portant steel industry in Belgium reaching acmes
during the Middle Ages and in the 19th century.
The palaeometallurgy is an important human ac-
tivity of our history but the source and process of
ores are still poorly understood in Belgium. Again,
analytic methods (e.g. Blakelock et al,, 2009; Fluz-
in et al., 2000) applied to iron artifact or slags are
promising but require a prerequisite knowledge of
the iron ores.
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Geological context of the Mesolithic Heid de Fer
and Ourlaine sites at Becco (Liege province, Belgium)

Bernard MOTTEQUIN & Jean-Marc MARION

Résumé

A proximité du hameau de Becco (province de Liége, Belgique), les sites de la Heid de Fer et de ’'Ourlaine sont
connus pour avoir livré de l'outillage et des déchets de taille attribués au Mésolithique ancien (pré-Boréal). Située au
sommet d’un petite falaise constituée par des grés et des siltites famenniens appartenant a la Formation d’Esneux, la
station de la Heid de Fer domine un versant abrupt développé dans les shales et les siltites des formations de Lamber-
mont et de Hodimont (Dévonien supérieur), au sein desquels se rencontre un niveau d’hématite oolithique atteignant
plusieurs décimétres d’épaisseur (0,5 m au maximum). Des fouilles supplémentaires mériteraient d’étre conduites dans
cette région a la recherche d’autres témoins de I'industrie microlithique comme le suggére la topographie particuliere de
ces deux sites.

Mots-clés : Mésolithique, Belgique, Heid de Fer, Ourlaine, Famennien, hématite oolithique, grottes.

Keywords: Mesolithic, Belgium, Heid de Fer, Ourlaine, Famennian, oolitic ironstone, caves.

The Heid de Fer Mesolithic site, which is lo- was originally reported by Tihon (1900). Further
cated in the province of Liege, east of Becco ham- research has been conducted there during the
let, commune of Theux (Fig. 1, Fig. 2, Fig. 3, Fig. 4), years 1952-1953 and led to the discovery of tools
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Fig. 1 - Schematic geological map of Belgium with the location of the village of Becco
(commune of Theux) (after de Bethune, 1954). Abbreviation: TW: Theux Window.
Fig. 1 - Carte géologique schématique de la Belgique avec la localisation du village de Becco
(commune de Theux) (d’aprés de Béthune, 1954). Abréviation : TW : Fenétre de Theux.
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Fig 2 — A: excerpt of the Louveigné-Spa geological map (Fourmarier, 1958) focused on the Heid de Fer
and Ourlaine sites (Tharon valley). The shoulders R1 and R2 are located halfway up the steep shaly
slope of the Heid de Fer. R1 is developed in contact with the horizon of oolitic ironstone H1 (base of
Hodimont Formation). B: collapsed SE-oriented cave (limestone of the Lustin Formation), Tharon valley
(hammer size: 0.5 m); C: cone of soft sediments (silts); D: Vauclusian resurgence. Abbreviations : Fm2a:
Montfort Formation (sandstones); Fmlcm: Souverain-Pré Formation (nodular limestones); Fmic: Esneux
Formation (sandstones and siltstones); Fm1ba: Lambermont and Hodimont formations (shales, siltstones);
F3: Aisemont Formation (shales and limestones); F2: Lustin Formation (limestones); F1: Le Roux
Formation (limestones, dolostones); Gv: Névremont Formation (limestones); Col & Co2: Pepinster
Formation (shales, sandstones and conglomerates); E3 + E2: Wépion and Acoz formations
(sandstones and quartzites).

Fig 2 - A: extrait de la carte géologique Louveigné-Spa (Fourmarier, 1958) centré sur les sites de la Heid de
Fer et de I’Ourlaine (vallée du Tharon). Les replats R1 et R2 sont situés a mi-pente dans le versant schisteux
abrupt de la Heid de Fer. R1 est développé au contact de I"horizon d’hématite oolithique H1
(base de la Formation de Hodimont). B : grotte effondrée (calcaire de la Formation de Lustin) orientée
au SE, vallée du Thdron (taille du marteau : 0,5 m) ; C : céne de sédiments fins (limons) ; D : résurgence
vauclusienne. Abréviations : Fm2a : formation de Montfort (grés) ; Fmicm : formation de Souverain-Pré
(calcaires noduleux) ; Fmic : formation d’Esneux (grés et siltites) ; Fmlba : formations de Lambermont et
de Hodimont (schistes, siltites); F3 : formation d’Aisemont (schistes et calcaires) ; F2 : formation de Lustin
(calcaires) ; F1 : formation du Roux (calcaires, dolomies) ; Gv : formation de Névremont (calcaires) ;
Col & Co2 : formation de Pepinster (schistes, grés et conglomérats) ;

E3+E2 : formations de Wépion et d’Acoz (grés et quartzites).
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Fig. 3 — General view of the Heid de Fer site.
Fig. 3 - Vue générale du site de la Heid de Fer.

and trimmings, mainly in flint (Cornet, 1954). The
Heid de Fer site is located at the top of a series
of small cliffs formed by sandstones and siltstones
belonging to the Esneux Formation (Famennian;
Fig. 2, Fig. 3, Fig. 4). It overlooks a steep slope
developed to the south-east in the thick shaly
Lambermont and Hodimont formations of Fa-
mennian age (Upper Devonian; Fig. 4), north of
the Tharon stream, between the hamlets of Bec-
co and Hestroumont (Fig. 2A).

Known as a Mesolithic occurrence for a
long time (Rahir, 1928; Pirnay, 1982; Perdaen
et al., 2004; Miller et al., 2012), the Ourlaine site
(Fig. 2A) is located on a topographic shelf, 200 m
northwest of the previous one. It has been ex-
cavated since the 1970s (Lausberg-Miny et al.,
1982) and permitted the discovery of a few hun-
dreds microlithic tools, mainly in flint, but also in
fine sandstone and in shale as well as some ce-
ramic shards. Sandstones and shales correspond
to the major autochthonous lithologies: siltstones
and thinly bedded sandstones of the Esneux For-

mation (Famennian) form the small cliffs located
at the top of the steep slopes of the Heid de Fer
and overlay the mainly shaly Lambermont and
Hodimont formations (Fig. 2A, Fig. 4). The ar-
chaeological material from this station is identified
as the Ourlaine Group (e.g. Perdaen et al., 2004)
and is Preboreal in age.

From the geological viewpoint, both stations
are located in the western part of the tectonic
Theux Window (Fig. 1) that exposes rocks situated
below the Ardenne Anticlinorium (e.g. Dinant Syn-
clinorium and Stavelot Massif) and separated from
the latter by the major Theux-Tunnel thrust Fault
(for more details, see e.g. Fourmarier, 1958; Hance
etal., 1999). This abnormal contact between rocks
of different age and type has led to the occurrence
of a varied landscape surrounded by Ardenne-type
landscapes and soils (e.g. Poty, 1976).

The Middle Devonian-Carboniferous suc-
cession of the Theux Window includes karstified
carbonate rocks such as the limestones of the
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Fig. 4 — Schematic cross section of the Heid de Fer site.
Fig. 4 - Coupe schématique a travers du site de la Heid de Fer.

Frasnian (Upper Devonian) Lustin Formation
(Liégeois, 1928; Fourmarier, 1950, 1958; Roland
& Marion, 1987) in which caves are developed
in the Heid de Fer area (Fig. 2B). Furthermore,
other karstic phenomena are developed in the
Tharon valley, notably a vauclusian spring, other
resurgences and sinkholes, and the deposition of
cones of soft sediments (silts) around resurgenc-
es (for more details, see Roland & Marion, 1987;
Fig. 2C-D).

The Heid de Fer gets its name from the
presence of several beds of oolitic ironstone (e.g.
Franquoy, 1869; Delmer, 1912) within the Hodi-
mont Formation, notably in its lowermost part
(Dusar & Dreesen, 1977; Dreesen, 1982). Their
first occurrence is considered as the base of the
Hodimont Formation (Laloux et al., 1996). The
Heid de Fer station is situated 200 m west of a
large natural outcrop of oolitic ironstone (Four-
marier, 1958; Fig. 2A, Fig. 4) that may have been
used as potential raw material during the Meso-
lithic. This poorly altered particular level, which
reaches a maximum thickness of 0.5 m, is visible
in the lower third of the slope, east of a ravine,
and has slowed the mechanical evolution of the
the shaly slope. Moreover, it has fostered the
development of a SE-oriented ledge (terrace)
extending on a few tens of square meters. The
downstream end of the ravine is characterized

by the presence of colluvial cone that opens into
the Tharon valley (Fig. 2A).

The physical setting and the availability of
mineral resources (hematite), combined with the
presence of a river and natural shelters (caves;
Fig. 2B) developed within the limestones of the
Frasnian Lustin Formation, suggest that this area
may be suitable for future archaeological surveys.
Furthermore, the colluvial cone mentioned above
deserves to be searched, looking for signs of the
microlithic industry. So, the Heid de Fer area has
more archaeological potential than previously
expected because of the presence of several sig-
nificant resources (oolitic ironstone beds, caves,
water) and their particular location may also be a
focal point for human activity. Moreover, the site
is propitious for further archeological investiga-
tion as the ledge above the oolitic ironstone beds
remains unexplored and there are accumulations
of sediment (two types of cones) that may have
covered and preserved signs of human occupa-
tion, which is a rare condition in a region domi-
nated by erosion.
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Assessing apatite cathodoluminescence as a tool
for sourcing oolitic ironstones

Jean-Marc BAELE, Roland DREESEN & Michiel DUSAR

Résumé

La cathodoluminescence (CL) est un processus au cours duquel de la lumiére visible est émise par des minéraux
lorsqu’ils sont bombardés par un faisceau d’électrons énergétiques. Des défauts cristallins et des impuretés chimiques
peuvent soit activer ou inhiber la CL en fonction de leur nature et de leur concentration. Mn?*, Ti**, Fe3*, Cr¥*, Eu** and
REE3* (terres rares) sont des exemples d’activateurs dans beaucoup de minéraux tandis que Fe®* est un inhibiteur courant.
De légéres variations dans la composition en éléments en traces ou en défauts cristallins ménent fréquemment a un chan-
gement trés notable de I’émission CL, qui peut alors étre utilisée comme une empreinte génétique dans les probléemes de
provenance. Une émission CL intense et colorée est presque omniprésente dans 'apatite, qui est un minéral accessoire
trés commun dans les oolites ferrugineuses. La raison est que l'apatite est un bon piége pour Mn?* et les terres rares (qui
sont activateurs de la CL) mais pas pour Fe?* (qui est inhibiteur).

Nous documentons ici I’étude d’oolites ferrigineuses du Dévonien supérieur de Saint-Ghislain, Vezin-Sclai-
gneaux, Couthuin, Aisémont et Boosichot (Belgique). Nous avons trouvé des différences significatives en ce qui concer-
ne le cathodofacies et I’émission spectrale du phosphate de calcium dans ces roches, qui pourraient étre utilisées pour
retrouver les zones d’approvisionnement de ces matériaux. Dans ['oolite ferrugineuse, le phosphate de calcium se
présente sous la forme 1) d’une masse fine et disséminée, 2) de dépéts diagénétiques dans les vides de la roche et en
remplacement de minéraux déja présents, 3) de lamines d’oolites, 4) de bioclastes (dont des conodontes), et, moins fré-
quemment 5), de grains détritiques. L'apatite diagénétique montre la plus grande variabilité des caractéristiques de CL. A
Saint-Ghislain, elle présente une séquence diagénétique complexe qui consiste en une phase a CL rose a bleue suivie de
phases rouge, jaune, vert-bleu et vert. A Couthuin, la sequence est moins complexe et consiste en une phase a CL bleue
suivie d’une phase orange a rose. A Vezin, une séquence similaire est observée a l'exception d’une phase intermédiaire
verte. De plus, I'apatite s’y trouve préférentiellement en remplacement de feldspaths, I'espace intergranulaire étant plu-
tot occupé par du quartz et/ou de la calcite diagénétiques. A Aisémont, l'apatite se trouve dans des lamines d’oolithe
et en remplacement de bioclastes calcaires. Elle y montre une luminescence bleu profond qui peut se changer en vert
sans qu’il y ait de véritable séquence chronologique de dépét. Un échantillon d’oolite ferrugineuse standard provenant
de I'Alabama, Etats-Unis, a également été étudié a titre de comparaison. Aucune séquence diagénétique nette n’a été
reconnue mais 'apatite montre une luminescence vert pale significativement différente des autres.

Nos résultats montrent que tous les échantillons analysés peuvent étre distingués sur base de leurs caractéris-
tiques CL. Cette technique pourrait donc fournir une signature unique et peut des lors étre considérée comme un outil
puissant pour l'analyse de provenance des oolithes ferrugineuses et d’autres matériaux. Elle supplémente les autres tech-
niques conventionnelles comme la microscopie optique et électronique tout en faisant le lien entre la pétrographie et la
géochimie.

Mots-clés : Cathodoluminescence, apatite, oolite ferrugineuse, Dévonien, Belgique, provenance.

Keywords: Cathodoluminescence, apatite, oolitic ironstone, Devonian, Belgium, sourcing.

1 INTRODUCTION cence (CL), is caused by several luminescence cen-

tres consisting of defects and chemical impurities
at the ppm (part per million) level within the crys-
tal lattice. Chemical impurities such as Mn?*, Ti*,

Many minerals emit light when they are
subjected to bombardment by electrons acceler-

ated with a voltage typically in the 10-20 kV range
(Marshall, 1988; Pagel et al., 2000; Gotze & Kempe,
2009). This phenomenon, called cathodolumines-

Fe3*, Cr3*, Eu?* and REE** causing CL emission are
activators whereas other such as Fe?* and Co?*,
which lower or suppress CL, are inhibitors. The
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CL emission is very sensitive to slight variations in
defects and trace element concentrations, which
may be used as a fingerprint for sourcing natural
and manufactured geomaterials.

Apatite very often shows bright CL emis-
sion since Mn?*, Eu?* and REE3" (activators) ubig-
uitously substitute for Ca®* in the crystal lattice
whereas Fe?* (quencher) does not. Several CL
emission colors are observed depending on the
activators. Mn?* activation results in yellow-green
CL, while REE (mainly Eu?*, Dy**, Sm3*) induces
violet, blue, green to red CL colors (Waychunas,
2002).

Apatite is an extremely common acces-
sory mineral in oolitic ironstones, occurring in the
mineralogical form carbonate-apatite, or franco-
lite (Karakus et al, 1988). Phosphorus in these
rocks was probably adsorbed onto and incorpo-
rated in the primary iron oxide precipitates (ferri-
hydrite) and subsequently released in pore fluids
as ferrihydrite stabilized into more stable minerals
(goethite and hematite) as shown in hydrother-
mal sediments in the East Pacific Rise (Poulton &
Canfield, 2006). Ferrihydrite precipitating in iron
microbial mats in freshwater environments sys-
tematically contains significant amounts of phos-
phorus (Papier, 2014). Due to this high affinity of
phosphorus for iron oxides, it is highly probable
that virtually all oolitic ironstones will contain at
least trace amounts of apatite, depending on cal-
cium availability during diagenesis.

Oolitic ironstone samples from 6 lo-
calities were studied in order to evaluate apa-
tite cathodoluminescence as a potential tool for
sourcing archaeological materials. As a first step
in our approach, only source materials were con-
sidered in order to investigate the variability of
the CL characteristics of ironstones.

2 MATERIALS AND METHODS

Samples for this study were taken from
boreholes cores (Saint-Ghislain and Booischot) and
from former ironstone mines in Belgium (Vezin-
Sclaigneaux, Couthuin and Aisémont), provided
by the rock library (lithotheque) of the Geological
Survey of Belgium. All these ironstones are of Up-
per Devonian (Famennian) age. One sample from
Alabama, USA (Krantz rock collection), which is

a famous locality for ordovician oolitic ironstone,
was also selected for comparison. Polished thin-
sections were prepared from these samples, >100
for Saint-Ghislain (partly studied in Etienne, 2010),
12 for Vezin and 1 to 2 for the other localities. The
idea behind the large number of thin-sections for
Saint-Ghislain and Vezin was to test the variability
of the CL characteristics within the same locality.

The thin-sections were studied under the
polarizing microscope to examine the mineralogy
and the petrography of the ironstones. They were
then investigated under cathodoluminescence
(CL) using a cold-cathode CITL Mk5 unit oper-
ated at an acceleration voltage and beam current
of 15 kV and 500 pA, respectively (defocussed
beam). The unit is mounted on a Zeiss Univer-
sal-R microscope customized for spectroscopy
and spectral imaging using a CITL OSA2 optical
spectrometer (380-1100 nm spectral range) and a
set of bandpass interference filters. Spectroscopy
was used to identify the CL activators to differenti-
ate those minerals with similar emission color. CL
micrographs at high magnification were acquired
with an optical digital camera fitted on a Cameca
SX50 electron microprobe (hot-cathode, or SEM-
CL) operated at 15 kV and 20 nA (focused beam,
scanned). A 20 nm-thick conductive coating (car-
bon) was applied onto the thin-sections. A very
good correspondence was observed between the
CL colors obtained with the cold- and hot-cathode
equipments.

3 MINERALOGY AND PETROGRAPHY

All the investigated ironstone samples
consist of grains with a size ranging from a few
hundreds of micrometer to 1 millimeter. The
grains are predominantly ooids with a typical con-
centric structure made of thin laminae. A nucleus,
i.e. the former grain onto which laminae succes-
sively deposited during ooid formation, is some-
times visible. The ooids are more or less flattened
and composed of iron minerals, mainly hematite,
goethite and chlorite (chamosite). A few laminae
may be composed of phosphate but they are bet-
ter identifiable under CL (see below). Other grains
consist of calcareous and phosphatic bioclasts,
and detrital minerals: quartz, feldspars, muscovite,
apatite and zircon. Many phosphatic grains are
unidentifiable and probably represent coprolites,
pellets, phosphatized grains of unknown origin
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and clasts of phosphatic skeletons. Also, cono-
donts are common phosphatic bioclasts that are
easily recognizable by their typical morphology
and CL color. Fine-grained clayey or phosphatic
sediment may be observed as well.

The grains in ironstones are bound togeth-
er by a diagenetic cement, which consists of irons
oxides, apatite, quartz and/or carbonate (calcite,
dolomite, ankerite and siderite). Such diagenetic
minerals are usually deposited in voids but they
are also found replacing the grains, which may
obscure the original texture of the ironstone.
Phyllosilicates (illite/muscovite) are also present
as replacement of former minerals, especially
in Saint-Ghislain. Sulphides, chiefly pyrite but
also galena and sphalerite, and sulphates, anhy-
drite and strontianite, were observed in minor
amounts, except in Vezin, where the ironstone
may be pervasively replaced by pyrite, probably
due to the flow of H,S-rich fluids along fractures
during late diagenesis, as reported in Brittany by
Gloaguen et al. (2007).

4 CATHODOLUMINESCENCE
4.1 General CL characteristics

Amongst the minerals in the oolitic iron-
stones listed above, only apatite, feldspars, cal-
cite, dolomite, quartz and zircon are luminescing.
Zircon is a ubiquitous accessory mineral in many
sedimentary rocks and its CL characteristics will
not be discussed here.

4.1.1 Apatite

Apatite in the investigated ironstones
showed a great variety of CL emission colors. Rare
detrital apatite exhibits a very bright yellow-green
emission at 575 nm due to Mn?* activation (Fig. 1).

In diagenetic apatite, REE activation su-
perimposes onto this emission, yielding a wide
range of colors depending on the dominant REE
and other factors yet unknown. Samples from
Saint-Ghislain, Couthuin and Vezin were stud-
ied under spectroscopy in order to establish the
link between emission spectra and the resulting
colors. A blue-dominated CL color is caused by
a broad band emission at ca. 420 nm caused by
Eu?* (Pagel et al., 2000; Waychunas, 2002), which
is frequently observed in Couthuin and Vezin but

rarely in Saint-Ghislain, where the occasional blue
CL color rather appears to result from a strong
Dy3* sharp emission at 485 and 585 nm. Mn?*
activation superimposed onto this emission adds
a green component and the resulting color is
distinct from the “pure” yellow-green due to Mn
activation alone. An orange-red CL color may
originate from Sm3* activation at 605 and 645 nm
lines but the possible influence of an unknown,
additional broad band emission in the red region
is currently under investigation. This emission can-
not be separated from the main Mn-activation at
575 nm, which simply appears more asymmetrical
towards longer wavelengths. It yields the typical
yellow and red-luminescing diagenetic apatite in
the Saint-Ghislain and Vezin apatite. These yel-
low and red emissions are probably the result of
Mn activation as well but in a different crystal field
due to change in apatite chemistry, as suggested
by Baele et al., 2011 for hydroxyapatite in fossil
bones. All other shades of CL emission are the
result of a mixed influence of the above activa-
tors, a more or less equilibrated mix resulting in a
grey to white emission.

Neodymium activation occurs at ca.
870 nm, i.e. in the near-infrared region of the
spectrum, which therefore, cannot produce any
visible color. However, CCD (couple-charged-
device) cameras are sensitive to such emission
providing they have no IR-blocking filter mounted
in front of the sensor.

4.1.2 Feldspars and quartz

Feldspars exhibit diverse CL color due
to the combination of a series of activators (Eu?*,
Ti**, Mn?*, Fe3* to name the most important; Mar-
shall, 1988; Pagel et al., 2000) as does quartz, but
with an much lower overall intensity. Common
CL colors of feldspars are blue for orthoclase and
yellow to reddish-brown for plagioclase. Quartz is
usually blue to violet (magmatic origin) or brown
(metamorphic). The details on CL activation of
these minerals will not be given here but can be
found in e.g. Marshall (1988).

4.1.3 Calcite and dolomite

Calcite and dolomite are very commonly
activated by Mn?* substituting for Ca?* and/or
Mg?* and this gives rise to a unique broad band
emission in the yellow-red region of the spectrum
(Machel, 1985). Due to the different crystal lat-
tice environment in calcite and dolomite, which
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Fig. 1 - Cathodoluminescence (CL) emission spectra of apatite and calcite in Upper Devonian oolitic iron-
stones from Belgium. Upper graph: spectra of the Saint-Ghislain samples. GM = groundmass apatite (stage
0), dia = diagenetic apatite (corresponding diagenetic stage indicated). Lower graph: spectra from Vezin
and Couthuin. The main CL activators are indicated.

Fig. 1 - Spectres d’émission de cathodoluminescence (CL) d’apatites et de calcite dans des oolites ferru-
gineuses du Dévonien Supérieur de Belgique. Graphe en haut : spectres relatifs a Saint-Ghislain.

GM = apatite disséminée (phase 0), dia = apatite diagénétique (la phase correspondante est mentionnée).
Graphe en bas : spectres relatifs a Vezin et Couthuin. Les activateurs principaux de la CL sont indiqués.
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Fig. 2 - Cathodoluminescence imaging of apatite in the Saint-Ghislain ironstone. Photos 1 and 2 depict
the diagenetic sequence in total (left) and spectral (right) CL (optical CL, scale bar 50 ym). The latter show
the distribution of neodymium, which is not visible in total CL because it occurs in the near-infrared. In
photos 3 and 4, apatite is replacing feldspars and quartz grains (SEM-CL, scale bar 25 ym). F = feldspar, Q=
quartz, A = apatite and C = calcite.

Fig. 2 - Imagerie de cathodoluminescence de I'apatite de I'oolithe ferrugineuse de Saint-Ghislain.

Les photos 1 et 2 montrent la séquence diagénétique en CL totale (a gauche) et spectrale (a droite)

(CL optique, échelle = 50 um). L’imagerie spectrale permet de visualiser la distribution du néodyme,
qui n’est pas visible en Cl totale puisqu’elle se produit dans le proche-infra-rouge. Dans les photos 3 et 4,
I'apatite remplace les grains de feldspath et de quartz (CL sous microsonde électronique,
échelle = 25 um). F = feldspath, Q = quartz, A = apatite et C = calcite.
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influences the electronic levels of the activator,
and the existence of two substituting sites in dol-
omite, the same Mn-activation produces a yel-
low and red CL color in calcite and dolomite re-
spectively (although dolomite may rarely exhibit
yellow or green CL; Gillaus et al., 2010).

Spectral imaging of the neodymium
emission provided an effective means of quickly

Coutht
) =,

S Aisémont &

(OolFeAisemont-9 CL 14kV500pA

OolFeAisemont-20

distinguishing apatite and calcite with similar CL
color since neodymium does not, or very uncom-
monly, activate the CL of calcite.

4.2 CL characteristics by locality
4.2.1 Saint-Ghislain

The main CL characteristics of apatite
in the Saint-Ghislain ironstone lies in a complex

CL  14kV500uA



Assessing apatite cathodoluminescence as a tool for sourcing oolitic ironstones 63

diagenetic sequence, which is observed in virtu-
ally all samples. The sequence starts with fine-
grained apatite with a pinkish to blueish CL of
moderate intensity, mainly activated by REE3*
(stage 0). This apatite was obviously part of a
fine-grained sediment or early precipitates. It is
overgrown by needle-like apatite crystals com-
prising a four-stage CL sequence with a bright
luminescence: 1) red, 2) yellow, 3) blue-green
and 4) green (Fig. 2). Apatites in stage 0 and
4 are predominantly REE-activated as shown by
spectra and spectral imaging of neodymium. In
contrast, stage 1, 2 and 3, are predominantly
Mn-activated. Crystal morphology also seems to
change from acicular to equigranular in stage 4.
This diagenetic sequence is observed in inter-
granular (i.e. having been deposited in the voids
between the oolites) but also intragranular apa-
tite, specifically in nuclei that are interpreted as
former carbonate grains that were dissolved be-
fore apatite precipitated. Diagenetic apatite is
also observed overgrowing conodonts and other
phosphate grains as well as replacing K-feldspar
(but not plagioclases) and quartz grains. Feldspar
grains frequently have a rhombic shape, sug-
gesting a possible volcanic origin, corroborating
the volcanogenic source of the iron in Palaeo-
zoic oolitic ironstones (Dreesen, 1989; Sturesson
et al, 1999; 2000).

Apatite in grains and oolite laminae ex-
hibits a moderate CL of brownish color produced
by both REE and Mn-activation. Many flakes of
non-luminescing muscovite-illite of diagenetic
origin are present.

Carbonates are very rare in Saint-Ghis-
lain. Dolomite rhombs were occasionally ob-
served in samples enriched in detrital minerals
that are believed to represent the transition rock
between the ironstone and adjacent formations.

4.2.2 Vezin-Sclaigneaux

In Vezin, diagenetic apatite is observed
as a fine groundmass with a greyish- to blueish
white CL (fig. 3). It is followed by green then
orange-red apatite. Similarily to Saint-Ghislain,
diagenetic apatite is found replacing rhombic K-
feldspars. The apatite sequence is thus less com-
plex than in Saint-Ghislain. Additionaly, it is rarely
observed in intergranular pores, but rather as re-
placement. This porosity is now filled with quartz
which contains calcite inclusions, indicating the
silicification of a former carbonate cement.

Diagenetic apatite in ooid laminae and
phosphatized grains exhibits a blueish-white to
greenish CL color distinct from its counterpart in
the Saint-Ghislain ironstone.

Fig. 3 - (belows cons) Cathodoluminescence imaging of apatite in the Vezin (1-2), Couthuin (3-4) and
Aisémont (5-6) ironstones. In photo 1, the white-luminescing groundmass apatite is visible in the upper
part. Note the yellow-red luminescing calcitic nucleus on the left. Photo 2 shows a close-up of rhombic
K-feldspars being partially replaced by apatite (arrows). Photo 3 shows the fine-grained apatite groundmass
with a bacillus-like morphology. Note the dark rhombs corresponding to non-luminescing carbonates. In
photo 4, a crinoid now replaced by blue-luminescing apatite served as nucleus for ooid formation, start-
ing with pink-luminescing apatite laminae. Note in photos 5 and 6 the abundance of yellow-luminescing,
zoned calcite. Apatite, mainly in ooid laminae, is deep blue-luminescing with some green-luminescing
zones (arrows). Scale bars: 1 =200 um, 2 and 3 =50 um, 4, 5 and 6 = 100 um.

Fig. 3 - (ci-contre) Imagerie de cathodoluminescence de I'apatite dans les oolites ferrugineuses de Vezin
(1-2), Couthuin (3 et 4) et Aisémont (5 et 6). Dans la photo 1, I'apatite finement disséminée luminescente
en blanc est visible dans la partie supérieure. Noter le nucleus d’oolite en calcite luminescente en jaune-
rouge a gauche. La photo 2 montre un agrandissement de feldspaths potassiques rhombiques partiellement
remplacés par de I'apatite (fleches). La photo 3 montre la morphologie « en bacilles » de I'apatite finement
disséminée. Noter les formes rhombiques sombres qui correspondent a des carbonates non-luminescents.
Dans la photo 4, un bioclaste de crinoide maintenant remplacé par de I'apatite a luminescence bleue a
servi de nucleus pour la formation d’une oolite, qui débute par des lamines d’apatite luminescentes en rose.
Noter, dans les photos 5 et 6, I'abondance de la calcite zonée luminescente en jaune. L’apatite, présente ici
principalement dans les lamines des oolites est luminescente en bleu avec quelques zones vertes (fleches).
Barres d’échelle : 1 =200 um, 2 and 3 =50 um, 4, 5 and 6 = 100 um.
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Conodont bioclasts have a dark-green emis-
sion resulting from a combined REE and Mn-activa-
tion in which the latter predominates. However,
conodonts in Vezin often exhibit a distinct blueish
shade consistent with the Eu®* emission observed
in diagenetic apatite from this locality. Consist-
ently, a few conodonts with a red component in
their emission were observed in Saint-Ghislain.

.Booischot

OrdoUs-6 CL 15kV500pA

OrdoUs-21

Calcite is rather common in Vezin, espe-
cially as vein-fill.

4.2.3 Couthuin

In Couthuin, the fine-grained apatite in
the groundmass has a blueish-white CL and a
typical bacillus-like morphology due to the pres-
ence of minute scattered apatite crystals of a few

Alabama

o

f
{

CL 15kV500pA

Fig. 4 - Cathodoluminescence imaging of selected Booischot (1-2) and Alabama (3-4) oolitic ironstone
samples. In photo 1 apatite within the fine-grained groundmass and ooid laminae is white-luminescing. The
close-up in photo 2 shows the details of the groundmass and the red-brown luminescing dolomite rhombs.

Photos 3 and 4 depict the cathodofacies of the Alabama oolitic ironstone which comprises fine-grained

groundmass apatite with non-luminescing carbonates (dark spots in 3). Light-green luminescing apatite

occasionally occurs within the ooid laminae and the nucleus. Note the presence of well-rounded quartz
grains as ooid nuclei (arrows in 4). Scale bars: 1-3 and 4 : 200 ym, 2: 50 ym.

Fig. 4 - Imagerie de cathodoluminescence des échantillons sélectionnés d’oolite ferrugineuse de Booischot
(1-2) et de I’Alabama (3-4). Dans la photo 1, 'apatite formant la masse finement disséminée et des lamines
dans les oolithes est luminescente en blanc. [’agrandissement dans la photo 2 montre le détail de cette
masse ainsi que les rhomboédres de dolomite a luminescence brun-rouge zonée. Les photos 3 et 4 illustrent
le cathodofaciés de I'oolite de I’Alabama, qui comprend une masse finement disséminée parsemée de car-
bonates non-luminescents (taches sombres dans la photo 3). De I'apatite a luminescence vert péle est parfois
présente dans les lamines et les nuclei des oolites (fleche). Noter les nuclei formés de grains de quartz bien
arrondis (fléche dans la photo 4). Barres d’échelle : 1-3 et 4 : 200 um, 2 : 50 um.
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micrometers in size (Fig. 3). Diagenetic apatite
mainly occurs as ooid laminae and replacement
of bioclasts (crinoids, bryozoa, etc.) The se-
quence recognized so far is blue-CL followed by
orange-CL apatite, the latter emission color be-
ing perceived more pinkish than reddish due to a
blue component as detected by spectroscopy.

Non-luminescing (Fe?*-rich) carbonate
rhombs are scattered in the groundmass and they
contain a few bacillus -like apatite inclusions. Rare
brown-luminescing calcite laminae or fracture fill-
ings were observed.

4.2.4 Aisémont

Diagenetic apatite in the Aisémont iron-
stone is concentrated in the ooid laminae and
calcareous bioclasts (fig. 3). Two distinct emission
colors are observed: deep blue and green, both
with a moderate luminescence intensity. There
is no clear sequence as the CL color may change
across the same ooid laminae.

Bright luminescing calcite is very abun-
dant in the Aisémont samples. Conventional pe-
trography shows many iron oxides inclusions in
zoned calcite, which suggests that this iron was
originally dissolved as Fe?* in the calcite lattice,

after which it was oxidized and exsolved out of
carbonate, thus allowing Mn?*-activated lumines-
cence.

4.2.5 Booischot

The sample from Booischot showed
bright blueish-white to white-luminescing diage-
netic apatite in a fine-grained groundmass and
in oolite laminae (Fig. 4). There are many red-
dish-brown luminescing, zoned dolomite rhombs
scattered throughout the cement. These rhombs
have no apatite inclusions, but yellow-luminesc-
ing calcite.

4.2.5 Alabama

In the ironstone sample from Alabama,
diagenetic apatite is ubiquitously light-green lu-
minescing although the bacillus -like groundmass
exhibits a more light CL color (Fig. 4). Non-lumi-
nescing carbonate rhombs with no apatite inclu-
sions are present.

Detrital quartz is common and the grains
are very well-rounded. In addition, they are often
found as nuclei in the ooids.

Traces of brown-luminescing calcite may
be observed.

Diagenetic apatite
Locality Carbonate Detritals
CL Sequence™ CL Colors Replacement™*
. _ . Pink/blue > red -> yellow

Saint-Ghislain rare (D) K,P&Q unique, 5-stage > blue-green -> green Kand Q
Vezin-Sclaign C+D K&Q unique, 3-stage Blue -> green > orange K
Couthuin (NL) Q unique, 2-stage Blue -> orange (pink) -
Aisemont C (zoned) very rare No Blue <-> dark-green -
Booischot D (zoned) Q(K&P) No Blueish-white -
Alabama rare (incl. C) Q No Light green -

C: calcite D: dolomite K: K-feldspar P: plagioclase Q: quartz NL: non-luminescing

*Subsequent to fine-grained groundmass with bacillus-like crystals

**Excluding calcareous bioclasts

Tab. 1 - Summary of the distinguishing features provided by cathodoluminescence analysis of the selected
oolitic ironstone samples. All the samples can be distinguished based on these features. See text for addi-
tional features and further explanation.

Tab. 1 - Résumé des caractéristiques distinctives fournies par I’analyse en cathodoluminescence des
échantillons d’oolite ferrugineuse sélectionnés. Ces caractéristiques permettent de distinguer tous les
échantillons entre eux. Se reporter au texte pour d’autres caractéristiques et plus d’explications.
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5 DISCUSSION

Based on the observed characteristics in
the studied samples (Tab. 1), the diagenetic apa-
tite sequence appears as the most distinguishing
feature. The apatite sequence commonly starts
with a blue CL zone and ends with green or or-
ange CL overgrowths, indicating some common
trend in the temporal change in composition of
the diagenetic fluids. However, in detail, the se-
quence is significantly different from one local-
ity to another and reflects a unique history of
the sediments in the basin or a particular region
thereof. The diagenetic apatite sequence can
thus be regarded as a real fingerprint. Other ob-
servations such as the blue Eu?* emission in sam-
ples from Couthuin and Vezin, the well-rounded
quartz grains in Alabama, the CL of the diagenetic
quartz (not presented here) could also be used as
additional distinguishing features along with other
classical mineralogical and petrographical char-
acteristics (see for instance Dreesen et al., 2016:
this volume). Besides changes in initial sediment
composition, the assemblage and growth history
of diagenetic minerals such as apatite can there-
fore be quickly examined with CL analysis. How-
ever, in provenance studies, it is important to first
evaluate the variation of the characteristics within
the same locality before attempting to compare
with other localities. Here, this evaluation was
conducted only for samples from Saint-Ghislain
and Vezin, which both yielded uniform signa-
tures. All of the >100 samples from Saint-Ghislain
exhibit the same diagenetic apatite sequence,
which is significantly different from the samples
from other localities, even if they are stratigraphi-
cally almost analogous. Yet more samples from
the other localities, where only one or two thin-
sections were studied should be investigated in
the future in order to evaluate the uniformity of
the diagenetic apatite sequence.

6 CONCLUSION

All of the investigated samples can be
distinguished based on their CL characteristics,
which are here considered as diagnostic features
or fingerprints. Apatite is especially interesting
since it is a very common accessory mineral in
oolitic ironstones. This mineral readily incorpo-
rates during diagenesis those trace-elements
which act as CL activator (REE and Mn?*), but not

inhibitors (Fe?*). The relative abundance of these
trace-elements is reflected by the emission inten-
sity and color of apatite. Our results show that
CL imaging of apatite is an efficient tool in prov-
enance analysis. More complex techniques such
as spectroscopy and spectral imaging provide ad-
ditional information and allow distinguishing min-
erals with similar CL color.

Although focused on apatite, this study
also shows other luminescing minerals that are
difficult to observe under conventional optical mi-
croscopy, mainly feldspars and carbonate when
they are present at trace amounts, are revealed
with CL. This technique may therefore be con-
sidered as a valuable tool for sourcing ironstones
and other natural or manufactured geomaterials
in complement with other techniques such as
conventional optical and electron microscopy.
Due to its high sensitivity to trace-elements, CL
also bridges the gap between petrography and
geochemistry.
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Provenance des roches a base d’hématite exploitées
a Diepkloof Rock Shelter, Afrique du Sud :
synthése et implications socio-économiques

Laure DAYET

Abstract

Hematite is one of the most common red pigments used by hunter-gatherer societies. In Africa, the earliest and
unambiguous evidence for the use of red ferruginous pigments dates to the early Middle Stone Age (MSA), more than
200 ky ago. Usually referred to as “ochre”, they were intensively exploited in Southern Africa from about 160 ky.
Hundreds of ochre fragments have been found in MSA layers from dozens of South African sites. The powder extracted
from these red rocks is assumed to have been involved in a variety of activities, for body painting, for medicinal or
ritual purposes, in hide treatment or as a loading agent in adhesives. Direct evidence of its use by MSA populations is
scarce and mostly inferred from powder residues staining archaeological artifacts, such as backed tools or shell beads.
Although red pigment use by early modern humans has often been interpreted as reflecting symbolically mediated
and complex behaviors, the way they were collected and selected before being used remains poorly documented.
Provenance studies are among the most powerful approaches to reconstruct procurement strategies and to discuss
selection criteria. In this paper we investigate the provenance of ochre pieces from the MSA units of Diepkloof Rock
Shelter, South Africa, in order to discuss the complexity of ochre procurement. Samples were examined with a binocular
microscope and a part of them was submitted to chemical analyses by SEM-EDS (micro-structure), XRD (mineralogical
composition), ICP-OES and ICP-MS (composition in major and trace elements). They were compared with a geological
database constituted of samples from 12 sources located around the site.

Ochre pieces from Diepkloof were shown to belong to three main categories of rocks: clayish sedimentary rocks
(shale); intensively ferruginized nodules (nodular ferricretes); partially ferruginized sedimentary rocks (shale/ferricrete).
Petrological observations and mineralogical analyses suggest a local provenance for a majority of the shale pieces,
probably from a shale bed located directly in the back of the shelter. A significant number is exogenous however, and
several were shown to be non-local. Geochemical data interrogated by statistical methods confirm the presence of both
local and exogenous shale pieces. In comparison to shale pieces, no ferricrete sources are encountered in the vicinity
of the site. Ferricrete pieces are exogenous and some of them are probably non local according to their micro-structure.
However the ferricrete sources do not show clear mineralogical or geochemical fingerprints as the shale sources do.
Regarding the provenance of shale/ferricrete pieces, similar conclusions were reached. According to these results,
raw materials containing high iron oxide amounts were preferentially collected although they required long distance
movements. Most of the non-local ochre pieces (shale and ferricrete), come from formations located to the south-west,
upstream of the valley where the site is located. They are all located in Howiesons Poort units. At least one shale piece
could come from a more distant area located to the north-east, where deeper valleys are encountered (Cederberg area).
Such connections between different valleys suggest long distance group mobility or group exchange. In conclusion,
ochre procurement at Diepkloof followed complex patterns during the Howiesons Poort, involving local supply, day
trips, and possibly long distance mobility or group exchange.

Keywords: hematite, ochre, provenance, mineralogy, geochemistry, Middle Stone Age, South Africa, procurement
strategies.

Mots-clés : hématite, ocre, provenance, minéralogie, géochimie, Middle Stone Age, Afrique du Sud, stratégies
d’approvisionnement.

1. INTRODUCTION sation de cet oxyde de fer, pur ou naturellement
mélangé a d’autres minéraux, au cours de rituels

L’hématite est 'un des pigments rouges les a valeur hautement symbolique (voir par exemple

plus emblématiques des sociétés traditionnelles. Bleek & Llyod, 1911 ; Peabody, 1927 ; Rudner,
Souvent associée a la terre ou au sang, de nom- 1982 ; Tacon, 2004). Le terme « hématite » est
breux ouvrages ethnographiques relatent l'utili- issu du grec ancien et signifie « sang ». Si les grecs
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faisaient la différence entre I’hématite pure et les
« ocres », terres argileuses rouges colorées par
la présence de cet oxyde de fer, tel n‘est pas le
cas de nombreux explorateurs et ethnographes
ayant décrit son usage au sein des sociétés de
chasseurs-cueilleurs d’Amérique du Sud, d’Afri-
que ou encore d’Australie. Aujourd’hui encore, le
terme « ocre » reste toujours largement utilisé en
archéologie pour désigner tout type de matiére
colorante rouge colorée par I’'hématite.

La question de l'usage de ces ocres a fait
I'objet d’un intérét croissant ces derniéres années
dans le cadre des recherches menées en Afrique,
au Proche Orient ou en Europe pour compren-
dre comment se sont développées les sociétés de
chasseurs-cueilleurs au Paléolithique moyen (PM)
et au Middle Stone Age (MSA) (Watts, 2002 ; Ho-
vers et al., 2003 ; Marean et al.,, 2007 ; d’Errico
et al., 2010 ; Wadley et al., 2009 ; Zilhao et al.,
2010 ; Dayet et al.,, 2013). En l'absence de pein-
tures sur paroi ou sur mobilier pour ces périodes,
plusieurs auteurs ont proposé une utilisation pour
la peinture corporelle (Bordes, 1952 ; Soressi &
d’Errico, 2007 ; Bouzzougar et al., 2007). Les
résidus d’hématite observés sur des coquillages
perforés découverts dans les couches atériennes
de la grotte des Pigeons (Maroc), ou encore dans
des couches Still Bay a Blombos Cave (Afrique
du Sud), sont jusqu’a présent les indices les plus
tangibles en faveur de cette hypothése (d’Errico
et al,, 2005 ; Bouzzougar et al., 2007). En paral-
lele, des résidus rouges ont été observés sur la
partie emmanchée de pieces a dos sur trois sites
Howiesons Poort en Afrique du Sud, a Sibudu
Cave, Rose Cottage Cave et Umhlatuzana (Wa-
dley etal.,, 2004 ; Wadley, 2005 ; Lombard, 2007).
L'hypothése d’une utilisation comme charge dans
un adhésif a été avancée et testée expérimenta-
lement (Wadley et al., 2009). Laspect ponctuel
de ces découvertes ne permet cependant pas
de comprendre I'ensemble des activités dans les-
quelles l'ocre rouge était impliquée. Notamment,
la question de l'existence de pratiques symboli-
ques associées a cet usage, que ce soit a des fins
de communication non verbale ou au travers de
rituels, reste posée pour le MSA et le PM. Lin-
tense exploitation d’ocre observée a cette pério-
de en Afrique australe (Watts, 2002), ainsi que la
découverte de gravures géométriques, estimées
a environ 75 ka, sur des fragments d’ocre a Blom-
bos Cave (Henshilwood et al., 2002, 2009) rend
particulierement propice cette réflexion.

Plusieurs pistes de recherche ont été pro-
posées pour aborder ces questionnements, no-
tamment par le biais de I'étude des fragments
d’ocre découverts en contexte archéologique.
Certains se sont focalisés sur les traces de mo-
difications anthropiques et les procédés de
transformation (Rifkin, 2012 ; Hodsgkiss, 2013),
tandis que d’autres ont davantage mis l'accent
sur les critéres de sélection des matiéres premie-
res (Watts, 2010 ; Dayet et al., 2013). En com-
paraison, l'économie de ces ressources reste
peu décrite. Connaitre les sources d’approvi-
sionnement en matiéres premiéres, les dépla-
cements ou échanges entre groupes, laspect
spécifique ou opportuniste de la collecte, peut
aider a mieux comprendre les critéres de sélec-
tion et I'importance de cette exploitation dans
le systtme économique global des groupes de
chasseurs-cueilleurs. Le registre ethnographique
a permis de révéler chez certains groupes des
stratégies d’approvisionnement complexes pour
les matieres colorantes rouges. Un observateur
du début du 20¢Me siécle rapporte par exemple
gu’un pigment rouge brillant, particulierement
prisé et faisant l'objet de croyances particuliéres,
était collecté par les San du Lesotho a des distan-
ces de plusieurs dizaines de kilométres des sites
d’habitat (How, 1962 : 34).

En Australie, les témoignages et sources eth-
nographiques ont permis d’identifier plusieurs
mines exploitées par les aborigénes, comme Pu-
kardu Hill prés de Parachilna au Sud de I'Austra-
lie, Wilga Mia au Nord, ou une mine au centre
prés de Campbell Ranges (Paterson & Lambert,
1985). Dans les trois cas, l'ocre extraite était
échangée par les groupes locaux avec d’autres
groupes. L'échange de matiéres colorantes mi-
nérales rouges entre différents groupes est égale-
ment mentionné chez les indiens Pima d’Arizona
(Russell, 1908 : 92). Les recherches de provenan-
ce apparaissent ainsi comme un outil idéal pour
aborder cette possible diversité de comporte-
ments économiques au sein des populations de
chasseurs-cueilleurs du MSA d’Afrique australe.
Ce type d’approche n’a encore jamais été réa-
lisé dans ce contexte. Le site de Diepkloof Rock
Shelter, situé a proximité de la cote Atlantique, a
été choisi pour cette premiére étude de prove-
nance de roches ferrugineuses en Afrique du Sud
en raison de sa séquence clé intégrant I'un des
techno-complexes les plus normalisés du MSA
de cette région, 'Howiesons Poort.
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Par le passé, plusieurs auteurs se sont consa-
crés a la question de la provenance des matiéres
colorantes ou ocres rouges provenant de sites
archéologiques. Barham (2002), a par exemple,
émis I’hypothése que les matiéres colorantes
rouges du site de Twin Rivers, Zambie, trouvées
dans des niveaux datés a plus de 200 ka, sont
d’origine locale. |l s’est basé pour cela sur les
caractéristiques minéralogiques et géochimiques
des fragments de pigments retrouvés sur le site.
Plus récemment, Salomon et al. (2012) ont mon-
tré que les quelques fragments d’ocres décou-
verts a d’Es Skhul, Israél, dans les niveaux datés
a environ 100 ka, provenaient certainement de
sources situées a plus d’'une centaine de kilome-
tres du site, étant donné leur composition miné-
ralogique. Cependant, en I'absence de prospec-
tions géologiques, la fiabilité des sources docu-
mentaires sur lesquelles repose cette hypotheése
n‘est pas discutée.

En parallele, un certain nombre d’auteurs
ont privilégié les aspects méthodologiques des re-
cherches de provenance, cherchant a déterminer
si des différences de composition significatives
entre sources d’ocre peuvent étre déterminées
par I'analyse physico-chimique. Parmi les travaux
les plus aboutis en ce sens, il faut citer en pre-
mier lieu ceux de Popelka-Filcoff (2006), qui a
développé une méthode basée sur 'analyse des
éléments majeurs et traces et un traitement statis-
tique des données. Le protocole qu’elle propose
a permis de distinguer avec succes des sources
d’ocre provenant de plusieurs régions des USA, a
partir de leur composition en fer et en éléments
traces (Popelka-Filcoff et al., 2007, 2008). Parallé-
lement, plusieurs mines d’hématite du Botswana
et du Nord de I'’Afrique du Sud, ayant fait I'objet
d’études similaires, ont pu étre séparées par leur
sighature en éléments traces (Kiehn et al., 2007).
Cependant, la derniére étape dans les recher-
ches de provenance, qui consiste a comparer des
échantillons archéologiques au corpus géologi-
que de référence, n'a été que trés marginalement
appliquée. Récemment, Eiselt et al. (2011), repre-
nant la méthodologie de Popelka-Filcoff (2006),
ont comparé différentes sources du centre de
I’Arizona, avec des échantillons « d’hématite »
sous forme poudreuse ou compacte (« earthy he-
matite » et « rocky hematite » : 3022) de trois sites
paléoindiens de la région. La signature géochi-
mique de quelques piéces archéologiques corres-
pond a celle d'une des sources étudiées.

Le travail de recherches de provenance en-
trepris a Diepkloof a donc eu pour objectif de
créer un référentiel géologique, prenant en comp-
te aussi bien les caractéristiques minéralogiques
que géochimiques des sources, de déterminer
des critéres de provenance, et de les appliquer
aux échantillons archéologiques. Les résultats de
cette derniére partie de I"étude de provenance,
ainsi que les implications en termes de stratégies
d’approvisionnement et de critéres de sélection,
sont abordés dans cette courte synthese.

2. CONTEXTE ARCHEOLOGIQUE ET
GEOLOGIQUE

2.1. Contexte archéologique : les niveaux
MSA de Diepkloof Rock Shelter

Situé prés de la cote Ouest de I'Afrique
du Sud, a 180 km au Nord du Cap, le site de
Diepkloof Rock Shelter domine une petite vallée
au milieu d’'un paysage semi-aride. L’abri est lo-
calisé au sommet d’'un promontoire rocheux, au
sein de formations de conglomérats et de gres
quartziques (formation Table Mountain). Les pre-
mieres fouilles y ont été menées par J. Parkington
dans les années 1980, puis elles ont été reprises
en 1999 par une équipe franco-sud-africaine, sous
la direction de J.-P. Rigaud, P.-J. Texier et J. Par-
kington. Plusieurs aires ont été fouillées, dont une
zone ou la puissance stratigraphique atteint pres
de 3,10 m sur 3 m? de surface. La séquence ainsi
mise au jour montre une occupation au Middle
Stone Age quasi continue. Plusieurs complexes
s’y succedent (Porraz et al. 2008, 2013) :

- Une phase MSA dont la caractérisation reste en
suspens.

- Une phase MSA ancien de type Mike (US Mike
et Laureen), caractérisée par la production
d’éclats triangulaires.

- Une phase pré-Still Bay (US Lynn), intermédiaire
entre la phase précédente et la phase suivante.

- Une phase Still Bay (5 US, de Leo a Keeno),
identifiable par la présence de pointes foliacées
bifaciales.

- Une phase Early Howiesons Poort (6 US, de
Keegan a Jess), caractérisée par la production
d’outils sur lame de type pieces esquillées.

- Deux US distinctes de I'HP, Jude et Jack, entre
I'Early HP et lI'Intermediate HP, pour lesquels
des piéces a dos retouchées de type racloir ont
été observées.
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- Un ensemble HP (14 US, de Jeff a Debbie), pou-
vant étre séparé en deux phases, une intermé-
diaire et une plus tardive, caractérisées majori-
tairement par des piéces a dos géométriques et
piéces encochées.

- Une phase post-Howiesons Poort (3 US, de Dan-
ny a Claude), a partir de laquelle les supports
produits sont moins réguliers qu’a I'HP.

La datation par thermoluminescence et lumi-
nescence optiquement stimulée des unités strati-
graphiques inférieures situe les premiéres occu-
pations de l'abri a partir d’environ 110 000 ans,
tandis que les unités MSA les plus récentes sont
estimées a environ 50 000 ans (Tribolo et al,
2009, 2013). Parmi les découvertes les plus re-
marquables, on peut citer des résidus d’adhésif
identifiés sur quelques pieces Howiesons Poort,
des graines et fleurs carbonisées, et surtout des
fragments d’ceufs d’autruche gravés de motifs
géométriques, toujours dans les couches Howie-
sons Poort (Rigaud et al., 2006 ; Texier et al., 2010,
2013).

2.2. Contexte géologique :
sources potentielles

D’apres la carte géologique au 1/250 000
de la région, il existe deux types de roches dans
les environs de Diepkloof susceptibles d’avoir été
exploités comme ocre : les shales, décrits comme
des lits colorés, parfois rouges et les ferricrétes,
décrits comme des formations issues d’altérations
secondaires (Roberts, 2003). Des prospections
géologiques ciblées suivant les indications de
la carte ont permis un relevé plus précis des
sources.

Les shales se rencontrent dans les trois ty-
pes de formations sédimentaires proto-Paléozoi-
ques et Paléozoiques présentes autour du site
de Diepkloof : les formations Malmesbury, Kli-
pheuwel et Table Mountain, des plus anciennes
aux plus récentes (Fig. 1). Les formations Mal-
mesbury (systeme Nama) ont subi un léger méta-
morphisme, globalement plus important que les
formations supérieures (Du Toit, 1954 ; Sagger-
son & Turner, 1995). Quelques affleurements de
shale rouge et jaune ont été localisés dans ces
formations. Les plus proches étant localisés a
une vingtaine de kilométres du site. Au-dessus,
les formations Klipheuwel se présentent sous la
forme de larges bancs de shale rouge, parfois

accompagnés de grés et de conglomérats. En-
fin, au sein des formations Table Mountain (sys-
téeme du Cap), dans lesquelles s’est formé I'abri
de Diepkloof, quelques fins lits de shale de faible
épaisseur apparaissent. L'un de ces affleurements
est visible dans le fond de I'abri. Il se situe au
fond d’une anfractuosité, creusée peut-étre na-
turellement avec possible intervention humaine
(notamment au Late stone Age).

Les ferricretes sont décrits dans la notice
de la carte de facon vague, comme formations
tertiaires a quaternaires, ce qui ne permet pas
d’identifier un horizon ou ils se seraient formés
préférentiellement. Cependant, nos données de
terrain montrent qu’ils sont souvent localisés a
proximité des formations Malmesbury. Cette
observation est en adéquation avec ce que l'on
sait par ailleurs du mode de formation de ces ro-
ches. Les ferricrétes se forment par dissolution/
reprécipitation d’éléments a partir d’'un substrat
rocheux en contexte d’altération, de la méme fa-
con que les silcretes (Blatt & Tracy, 1996). Les
formations Malmesbury sont celles qui ont subi
les phénomeénes d’altérations les plus intenses
dans la région. Les silcrétes sont fréquents dans
ce contexte, alors qu’ils sont plus rares au sein
des formations Table Mountain (Roberts, 2003).
Les ferricrétes ont donc davantage de chances
d’étre trouvés a proximité des formations Mal-
mesbury.

Le contexte géologique autour de Diepkloof
apparait idéal pour définir les sphéres locale,
semi-locale et non locale. En effet, les formations
Malmesbury n‘affleurent pas a moins de 20 km du
site. La limite de 20 km a donc été choisie pour
distinguer la sphere semi-locale de la sphére non
locale (Porraz et al., 2008). En parallele, la limite
de la sphére locale a été établie a 5 km, distance
a laquelle affleurent les formations Klipheuwel les
plus proches. Ces distances entrent typiquement
dans les ordres de grandeur des rayons proposés
pour définir l'origine des matiéres premiéres au
Paléolithique (voir Geneste, 1988). Il s'agit cepen-
dant du contexte géologique tel qu’il peut étre
percu a I'heure actuelle. A certaines périodes, le
niveau de la mer a été notablement plus bas, en
particulier a I'Howiesons Poort (Compton, 2011).
La ligne de rivage, actuellement située a 14 km
de I'embouchure du Verlorenvlei, pourrait s’étre
déplacée de plus de 18 km vers l'ouest, lorsque
le niveau de la mer était le plus bas (stade isoto-
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pique 4, climat plus froid). On ne peut exclure la
possibilité que des sources aient été exploitées
au-dela de la limite actuelle du rivage. Toutefois,
si tel a été le cas, ces sources seraient non locales,
voire éventuellement semi-locales si immédiate-
ment situées apres cette limite.

3. MATERIEL ET METHODES
3.1. Matériel archéologique

En raison de la documentation inégale selon
les secteurs de fouille, cette étude a été restreinte

a la zone ou la séquence est la plus longue, au
niveau du secteur principal ; ceci concerne 2 m2,
pour une puissance stratigraphique de 3,1 m (car-
rés M6-N6). Les méthodes de fouille sur cette
partie de la séquence sont toujours les mémes,
a savoir découpage de la surface et fouille par
sous-carré (de 50 cm de c6té) ; individualisation
des objets de plus de 2 cm et des objets d’intérét
particulier, coordonnés dans l'espace ; tamisage
a sec du sédiment par couche et sous-carré. De
plus, au niveau de ce secteur, trois sections per-
mettent de controler la stratigraphie. Le corpus
ainsi retenu compte un total de 549 piéces. Un
grand nombre provient des refus de tamis, seule-
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Fig. 1 - Localisation des sources principales répertoriées et prélevées au cours des prospections géologiques.
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ment 56 ayant été identifiées a la fouille et coor-
données dans l'espace. Une description détaillée
de ce corpus, état de fragmentation, matiéres
premiéres et traces d’usure, ont fait I'objet d'un
précédent travail (Dayet et al., 2013).

3.3. Méthodes
3.3.1. Examen macroscopique

Les criteres de caractérisation macrosco-
pique des matiéres premiéres ont été choisis a
partir des différences observées entre sources
géologiques et par la comparaison avec les ré-
sultats de I'analyse par MEB-EDXS et par DRX.
Les critéres suivants ont été retenus lors de I'exa-
men macroscopique des piéces, a I'ceil nu et a la
loupe binoculaire :

- La structure : échantillon massif, l[égérement la-
miné, laminé, finement laminé éventuellement
globulaire.

- La texture : roches a grains fins (dans certains
cas des roches silteuses ont pu étre distincte-
ment identifiées) ; grés.

- La porosité : présence ou absence de pores.

- La présence de minéraux spécifiques : grains de
quartz, micas blancs, micas noirs.

- La présence d’'un cortex : le type de cortex,
caractéristique d’un gite subprimaire ou se-
condaire, impliquant un transport (stigmates
de « chocs » sur la surface dus au transport,
émoussés et arrondis des angles).

- Aspect du cortex : mat ou lustré.

3.3.2. MEB-EDXS

Des analyses non-destructives par MEB-
EDXS ont été réalisées sur une sélection d’échan-
tillons (98 au total). Linstrument utilisé est un
MEB JEOL 6460 LV couplé a un spectrométre
de rayons X en dispersion d’énergie EDXS Ox-
ford XMax 20. Des analyses globales (surfaces
analysées : 0,5 a 2 mm?) et ponctuelles sur les
minéraux ont été réalisées, en surface, en mode
low vacuum. La surface des échantillons a été
nettoyée au préalable a I'eau distillée pour enle-
ver les sels solubles de type chlorures ou nitrates
trés présents dans les sédiments.

3.3.3. Diffractométrie de rayons X (DRX)

Les échantillons analysés au MEB-EDS ont
été analysés en parallele par DRX appliquée en

surface. Puis 28 d’entre eux ont fait 'objet de
prélevements afin de réaliser des analyses sur
poudres, nécessaires pour identifier tous les mi-
néraux argileux présents. Toutes les variations
macroscopiques de shales et ferricrétes ont été
inclues dans cette sélection. Les échantillons ont
été broyés dans un mortier en agate puis dans un
broyeur avec un bol de tungsténe.

L'appareil de DRX utilisé (Bruker D8 Advan-
ce) est équipé d’un tube avec une anode de cui-
vre (longueur d’onde : 1.54 A) et d’'un détecteur
CCD multicanal PSD LynxEye. Les analyses de
surface ont été réalisées avec un miroir de Gobel,
une fente de T mm a l'avant, et des fentes solaires
longues devant le détecteur. Pour les poudres,
une géométrie Bragg-Brentano a été appliquée,
une fente divergente de 0,3 mm a été placée a
la sortie du tube et un couteau positionné au-
dessus de I'échantillon. Ces conditions sont op-
timales pour l'analyse aux bas angles et l'identi-
fication des minéraux argileux. Les poudres ont
été déposées sur lames de verre (a partir d’un
mélange pateux obtenu par ajout d’eau). Cette
méthode, qui a pour effet d’orienter les feuillets
des minéraux argileux, permet une meilleure dé-
tection de ces derniers.

Uidentification a été réalisée via la base de
données PDF-4 (Powder Diffraction Files). Les
différentes familles de minéraux argileux ont été
identifiées a partir de la position de leur pic prin-
cipal (Moore & Reynolds, 1989 ; Meunier, 2002).
Pour l'illite, la forme du pic principal dépend de
son état de cristallinité. Sur la fraction argileuse
(<4 pm), il est possible de distinguer deux types
d’illite : 'une bien cristallisée (Well crystallysed
illite, WCI), qui présente une raie trés fine aux
alentours de 10 A : une autre moins bien cristalli-
sée (Poorly cristallysed illite, PCI), qui lorsqu’elle
est présente apparait sous la forme d’un épaule-
ment de la raie principale, lui conférant un aspect
asymétrique (Gharrabi et al, 1998 ; Meunier &
Velde, 2004). Sur la fraction globale, le pic prin-
cipal autour de 10 A peut étre la somme d’autres
contributions, notamment celle de micas com-
me la muscovite. Les déconvolutions que nous
avons effectuées montrent qu'il existe toujours
soit une, soit deux composantes principales dans
le pic 2 10 A sur la fraction globale comme sur
la fraction argileuse. La décomposition des raies
de l'illite a été réalisée a partir du logiciel Fytik
2.1, en utilisant des fonctions de type Pearson 7.
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3.3.4. Spectrométrie d’émission optique (CP-
OES)etspectrométriedemasse (ICP-MS)

Afin d’étudier les caractéristiques géochimi-
ques des échantillons archéologiques, 11 d’entre
eux (6 shales et 5 ferricretes) ont été analysés par
ICP-OES et ICP-MS. Avantanalyse, 200 mg de ma-
tiere a été broyée finement dans un microbroyeur
planétaire en agate, puis fondue en présence de
LiBO,, et enfin dissous par HNO,. La solution a
ensuite été injectée dans le systéme d’ionisation
par induction plasma (ICP). La méme préparation
a été utilisée pour l'analyse des éléments majeurs
et des éléments traces. Lanalyse des éléments
traces a été réalisée a partir d'un spectromeétre
ICP-MS X7 de Thermo. Pour l'analyse des élé-
ments majeurs, un ICP-OES (lcap 6500) a torche
radiale (Thermo Scientific) a été utilisé. La cali-
bration des mesures a été effectuée a partir de 6

standards différents, tous distribués par le SARM
(BR, DR-N, UB-N, AN-G, GH et IF-G). Le seuil de
détection correspond a 6 fois la déviation stan-
dard du blanc. L'incertitude sur les mesures a été
calculée pour 200 mg d’échantillon.

3.4. Définition du référentiel géologique

Au cours des prospections menées de 2009
a 2011, des prélevements ont été réalisés sur les
affleurements de shale et de ferricréte les plus
proches du site. Au total, 12 sources ont fait I'ob-
jet de prélevements, 7 sources de shale et 5 sour-
ces de ferricrete (soit un total de 87 échantillons ;
Fig. 1). Leur étude par les mémes méthodes que
celles appliquées au matériel archéologique a
permis la constitution d’un référentiel (Tab. 1 ;
pour version détaillée, Dayet, 2012 ; Dayet et al.,
2015). L’échantillonnage a été réalisé selon les cri-

Source Nb | Formation géol. Structure QZZI)ESS; Argg)s(es Anlazcl);)ses
Shale 1 16 | Table Mountain Laminé X X X
Shale 2 11 | Klipheuwel Laminé X X X
Shale 3 10 | Klipheuwel Légerement laminé X X X
Shale 4 5 | Klipheuwel Laminé X X

Shale 5 2 | Table Mountain Légérement laminé X X

Shale 6 10 | Malmesbury Finement laminé X X X
Shale 7 2 | Malmesbury Finement laminé X X

ot | 0l BERE
R A e I R
Ferr2b 9 lfsrgilrey/ &‘;?;fg?g:yry Massif X X X
Ferr 3 2 | Tertiary/quaternary Massif, globulaire X X

Ferr 4 1| Tertiary/quaternary Massif X X

Ferr 5 2 | Surface, Table Mountain ? Légérement laminé X X

Total 87 87 30 64

Tab. 1 - Description générale du référentiel géologique et types d’analyses réalisées, par source.
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téres suivants : au moins deux sources par type
de formation ont été étudiées ; les sources les
plus proches du site ont été échantillonnées en
priorité ; des prélévements ont été réalisés en
différentes localisations et a différentes hauteurs
pour chaque affleurement.

En ce qui concerne les shales, la structure
est le critére premier qui permet de déterminer
leur origine géologique. Une structure laminaire
peu marquée caractérise les shales Klipheuwel
et les shales Table Mountain, tandis que les sha-
les Malmesbury présentent le plus souvent une
lamination trés fine (résultat du métamorphis-
me). Cette lamination fine est accompagnée
d’une microstructure en paillettes constituées
de feuillets de micas juxtaposés, observable
par MEB-EDS. Toutefois, c’est principalement la
DRX sur poudre qui permet d’identifier la for-

mation géologique d’origine d’un échantillon,
en fonction de la nature des minéraux argileux
présents. La présence d’argiles interstratifiées
présentant un pic aux alentours de 13 A, ou en-
core la présence de chlorite, indique une affilia-
tion aux formations Klipheuwel. Une illite bien
cristallisée, présentant une raie symétrique fine
est caractéristique des formations Malmesbury.
Enfin, une comparaison directe entre la com-
position élémentaire des shales géologiques et
des shales archéologiques peut étre réalisée en
utilisant les logarithmes des rapports de certains
éléments traces (As, Ba, Cr, Sb, V) sur le fer (pour
le choix de ces éléments et de la méthode de
traitement, voir Dayet et al., 2015). Lensemble
des résultats permet de dresser un schéma de
synthése des différentes caractéristiques de cha-
que source, depuis l'observation jusqu’a l'ana-
lyse par ICP-MS et ICP-OES (Fig. 2).

Roches type shale

Structure litée

EXAMEN
MACROSCOPIQUE |
MEB-EDS |
Tablettes Al, Si, Mg, Fe
DRX L | o | ,
Argiles interstratifiées  Chlorite
Formations
ICP-MS

Structure
finement litée

| I

Tablettes Al, Si, K e o

juxtaposées
WC illite Pyrophyllite -
+ PC ilite WC illite el

log As/Fe - log Ba/Fe 6 - log Cr/Fe - log Sb/Fe - log V/Fe

Sourees _ ‘mk: y; au

Roches type ferricréte
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MEB-EDS

Amas de particules Fe < 1um

Formations

Structure massive
a litée

Structure massive
et botryoidale

Cristaux Fe fibreux
/ prismatiques

Nombreuses tablettes Fe

Fig. 2 - Schéma de synthése établi a partir de différentes méthodes pour déterminer I'origine géologique et la
provenance des shales et des ferricrétes dans le contexte proche de Diepkloof Rock Shelter, Afrique du Sud
(réalisé a partir de Dayet, 2012 et Dayet et al., 2015). WC : well-crystallized, bien cristallisé ;

PC : poorly crystallized, faiblement cristallisé.
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Pour les ferricrétes, la morphologie des
cristaux d’oxydes de fer s'est avérée étre le seul
critere susceptible d’indiquer une origine géolo-
gique. Plusieurs ferricrétes des formations Mal-
mesbury présentent en effet des cristaux pris-
matiques avec une disposition radiale. lls sont
parfois visibles a I'ceil nu, sinon observables au
MEB-EDS. lIs peuvent former des agglomérats

©2,0 mm

de petites sphéres (structure botryoidale). Du
point de vue géochimique, peu d’éléments tra-
ces peuvent étre utilisés pour discriminer les
différentes sources. Le trop faible nombre de
sources étudiées ne permet pas une comparai-
son fiable entre le référentiel géologique et les
échantillons archéologiques analysés par ICP-
OES et ICP-MS.

. -‘ N ‘;,/‘*‘.!7 “
bt RO E

200kv . Sex900. T 30mm

"y

Fig. 3 - Observations a la loupe binoculaire et images MEB en électrons rétrodiffusés de différents faciés
de shales et shale/ferricrétes.

A : quelques paillettes de micas sur un shale, non caractéristiques d’une provenance. B : les mémes paillettes vues au
MEB, incorporées dans une matrice argileuse. C : structure en fin feuillets d’un shale/ferricréte avec cortex d’altération
en cours de formation, provenant probablement des formations Malmesbury.

D : mémes feuillets vus au MEB, formés de fines paillettes juxtaposées, en partie ferruginisées.
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4. RESULTATS
4.1. Shales

Au total, environ 71 % des échantillons ar-
chéologiques étudiés, provenant des couches
MSA sans distinction, s‘apparentent a des shales.
La présence d’une source située dans I'abri méme
(Shale 1) suggére une origine locale pour ce type
de roche. Lobservation plus détaillée par I'étude
minéralogique et géochimique permet cependant
de nuancer cette hypotheése.

4.1.1. Observations macroscopiques et MEB-
EDXS

A l'observation, les shales présentent une
certaine variabilité. Celle-ci n’est pas nécessai-
rement caractéristique d’une différence de pro-
venance. La présence ou l'absence de micas,
par exemple, ne détermine pas une origine géo-
logique étant donné la variabilité interne de cer-
taines sources, présentant différents facies de
composition et texture (en particulier la source
de l'abri Shale 1 ; Fig. 3A-B). Au contraire, la
présence d’un cortex d‘altération indique une
position sub-primaire ou secondaire, éliminant
la possibilité d’'une provenance d’une source pri-
maire telle que la source de l'abri. Environ 5 %
des pieces identifiées comme des shales pré-
sentent un tel cortex (Fig. 4A). Il s‘agit de piéces
exogénes clairement apportées sur le site depuis
d’autres sources (Tab. 2).

La structure macroscopique, si elle n’est pas
aussi déterminante que la microstructure, est un
paramétre important pour distinguer les shales,
puisqu’elle est liée aux conditions de sédimenta-
tion et au degré de métamorphisme de la roche,
comme le montrent les résultats obtenus sur le
référentiel géologique. Plusieurs échantillons de
shale présentent une lamination fine, potentielle-
ment caractéristique des formations Malmesbury
(Fig. 4B ; Tab. 2).

4.1.2. Composition minéralogique

Lanalyse minéralogique révéle une plus
grande homogénéité de composition parmi les
shales. Les phases en présence sont presque tou-
jours les mémes : minéraux argileux de type illite
et/ou mica de type muscovite, quartz, hématite,
et parfois une argile de type kaolinitique. Ces ca-
ractéristiques sont en tous points similaires a cel-
les des shales issus de la source locale. De méme
que précédemment, il faut en déduire qu’une
grande partie des fragments de shale trouvés dans
les dépots archéologiques proviennent de I'abri.

Quelques cas different de ces généralités,
permettant d’identifier des apports extérieurs (syn-
these, Tab. 2). La présence d’une argile interstra-
tifiée dans un échantillon indique qu’elle provient
certainement des formations Klipheuwel. Cette
piece est cependant isolée. Alors que les deux
formes d'illite sont fréquemment rencontrées
dans les échantillons de shale, quelques uns ne

Debbie, M6A

Fig. 4 - Exemples de pieces de shale exogénes et non locales. A : shale avec cortex d’altération, nécessairement
apporté sur le site par 'homme ; B : shale constitué d’une fine lamination,
provenant certainement des formations Malmesbury.



Provenance des roches a base d’hematite exploitées a Diepkloof Rock Shelter, Afrique du Sud 79

Ana If/f(léi,cgzz dres Tous les shales (observés+analysés)

N N %

Exogene 7 32 8.2
Dont non local 3 11 2.9
Finement laminé 1 9 24
Avec illite WCI 1 1 0.25
Avec illite WCI + pyrophyllite 1 1 0.25

Dont avec cortex 3 21 5.4
Dont avec argile interstratifiée 1 1 0.3
Sans signe distinctif 9 360 91.8
Total 16 392 100.0

Tab. 2 - Indices de provenance utilisés pour déterminer I'origine exogéne ou allochtone de certains shales,
ainsi que leurs nombres et proportions.

contiennent que la forme bien cristallisée, l'illite
WCI (Fig. 5A-B). Cette caractéristique permet de
les attribuer aux sources des shales schisteux issus
des formations Malmesbury ou d’autres forma-
tions schisteuses non locales. Le faible nombre
de piéces archéologiques (N = 2) pour lesquelles
cette caractéristique a été observée ne permet pas
de montrer de lien entre caractéristiques macros-
copiques et minéralogiques. Enfin, 'une de ces
piéces présente en paralléle un minéral argileux
différent, la pyrophyllite, non rencontrée dans les
sources que nous avons étudiées (Fig. 5C). Cette
phase est typique d’'un métamorphisme de tres
faible degré lié a la formation de montagnes (oro-
génese). Elle semble fréquente dans certaines for-
mations Table Mountain du massif du Cederberg,
plus au Nord (Saggerson & Turner, 1995). Les
premiéres formations du méme type affleurent a
plus de 25 km du site.

4.1.3. Eléments traces

L’analyse des éléments traces par ICP-MS a
porté sur un petit nombre de piéces, pour une
confirmation des observations précédentes.
Quatre échantillons avec un faible degré de lami-
nation, un avec une lamination fine, et un dernier

présentant une illite WCI ont été choisis pour ce
test. D’ores et déja, il apparait que les deux der-
niers échantillons ont un taux de fer supérieur a
celui rencontré au sein des shales de la source
locale : il dépasse les 30 % en Fe,O, dans ces
échantillons supposés non locaux, tandis que
la teneur maximale en fer observée dans notre
échantillonnage de la source Shale 1 ne dépasse
pas 17 % en Fe,O,.

Selon le protocole défini a partir du réfé-
rentiel géologique, les éléments traces les plus
discriminants pour séparer les sources de shale
sont As, Ba, Cr, Sb et V (voir Dayet, 2012). Afin de
s'affranchir des variations en Fe,O, parfois impor-
tantes au sein d’une méme source, les logarithmes
des rapports sur le fer ont été utilisés. Une ana-
lyse en composantes principales (ACP) réalisée a
partir de Log éléments/Fe pour les 5 éléments tra-
ces sélectionnés permet de séparer les 4 sources
principales de shale étudiés avec un intervalle de
confiance de 90 % (PC1 et PC2, 87 % de la varian-
ce). Les coordonnées des 6 échantillons de shales
archéologiques étudiés ont été calculées a partir
de cette ACP (Fig. 6A). Trois d’entre eux, sans
caractéristiques distinctes, entrent dans la distribu-
tion a 95 % de la source Shale 1, la source locale.
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Fig. 5 - Résultats de I'analyse par DRX et phases minéralogiques présentes dans les shales permettant de leur
attribuer une origine géologique. A : shale avec illite WCl et illite PCI toutes deux présentes.
B : shale avec uniquement illite WCI. C : shale avec pyrophyllite et illite WCI.
Abréviations : H : hématite ; | : illite/muscovite ; K : kaolinite ; Q : quartz ; Py : pyrophyllite.
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L’échantillon finement laminé et I'échantillon avec
illite WCI sont nettement en dehors de la distribu-
tion des sources étudiées. Enfin, le dernier est a la
frontiére entre les sources Shales Tet 6. Afin de
départager les deux provenances, seuls deux élé-
ments, As et Ba, ont été conservés (Fig. 6B). Cette
fois, les 4 shales sans signes distinctifs entrent dans
la distribution de la source Shale 1. Cette derniére
étape dans les recherches de provenance, bien
que restreinte, permet de valider les hypothéses
émises précédemment : les shales sans signes dis-
tinctifs sont d’origine locale ; les shales finement
laminés et/ou contenant une illite WCI sont au
moins exogénes, potentiellement non locaux.

4.2. Shale/ferricrétes

Les piéces classées comme intermédiaires
entre les shales et les ferricrétes sont les plus diffi-
ciles a aborder du point de vue de I'origine géolo-
gique. En effet, il ne s’agit pas d’un type de roche
a proprement parler, ils représentent différents
niveaux d’altération, et donc différentes formes
géologiques, aussi bien des nodules avec cortex
d’altération sub-primaire que des fragments de ro-
ches sédimentaires indurées. Trés peu de formes
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d’altération de ce type ont été répertoriées au
cours des prospections géologiques, et les rares
échantillons trouvés étaient associés a des ferri-
cretes, eux-mémes en relation indirecte avec des
formations Malmesbury. Certains s’assimilent aux
shales schisteux, de par leur structure finement
laminée et leur microstructure en feuillets juxta-
posés. Parmi les 42 shales/ferricrétes de I'assem-
blage, un seul présente de telles caractéristiques
(Fig. 3C-D). De maniere générale, les taux de fer
des shales indurés sont globalement plus proches
de ceux des ferricrétes que de ceux des shales. lls
sont donc trés probablement exogénes.

4.3. Ferricrétes

Environ 19 % des piéces étudiées ont été
identifiées comme des ferricrétes (N = 104). Elles
peuvent d’ores et déja étre considérées comme
apportées par 'homme, la source de I'abri (Sha-
le 1) étant de nature géologique distincte. Le ré-
férentiel géologique des sources de ferricrétes est
cependant pauvre par rapport a celui des sources
de shales, ce qui ne permet pas de définir une pro-
venance au sens strict. Toutefois, I'origine géolo-
gique des ferricrétes nodulaires peut étre discutée

B
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Fig. 6 - Résultats des analyses ICP-OES et ICP-MS, comparaison d’une sélection d’échantillons de shales
archéologiques avec la distribution des sources principales de shale répertoriées autour de I'abri.
Les logarithmes des rapports éléments traces/Fe ont été utilisés. Les ellipses représentent la distribution des points
de chaque source avec un intervalle de confiance de 95 %. A :résultats de I'analyse en composantes principales a
partir des éléments As, Ba, Cr, Sb et V. B : Diagramme binaire des éléments As et Ba seuls.
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sur la base de quelques indices. Certaines carac-
téristiques des ferricretes archéologiques, aussi
bien macroscopiques que minéralogiques, ten-
dent a montrer I'existence d’au moins deux types
distincts, dont au moins un est lié a une origine
géologique particuliere.

Les ferricrétes présentent, comme les shales,
des structures et des microstructures variables. |l

existe cependant deux formes différentes de cris-
taux d’oxydes de fer observables a I’échelle mi-
croscopique, des cristaux en tablettes et des cris-
taux prismatiques ou fibreux. Ces « types » n‘ont
pas tous la méme pertinence en termes de prove-
nance ou d’origine. Dans le premier type (« type
1 »), les cristaux en tablettes sont soit dispersés
dans la fraction fine comme les paillettes de mi-
cas (Fig. 7A), soit regroupés en amas (Fig. 7B).

Fig. 7 - Observations a la loupe binoculaire et images MEB en électrons rétrodiffusés de différents facies de ferricrétes.
A : quelques paillettes micacées sur un ferricréte, en partie ferruginisées. B : fines tablettes d’oxydes de fer en amas,
ferricrete « type 1 » (image MEB). C : globules fracturés constitués de cristaux fibreux d’oxydes de fer orientés
radialement, ferricréte « type 2 » (structure botryoidale ; photo loupe binoculaire). D : cristaux prismatiques d’oxydes
de fer orientés radialement, ferricréte « type 2 » (image MEB).
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s’agit probablement de formes d’altérations se-
condaires, ayant conservé en partie la microstruc-
ture de la roche d’origine, typiquement shales ou
shales schisteux. Il est difficile de proposer une
origine précise pour ces ferricrétes, en l'absence
de critéres similaires observés au sein du corpus
géologique. Bien que les gites indiqués sur la
carte géologique soient majoritairement associés
aux formations Malmesbury, rien ne permet d’af-
firmer qu’ils proviennent de ce contexte. On ne
peut exclure la présence de sources plus ponc-
tuelles dans les formations plus récentes, comme
I'indiquent les quelques nodules trouvés hors
contexte a proximité du site (source Ferrb).

Unautre type s‘assimile ades nodules oufrag-
ments systématiquement massifs, avec présence
de cristaux aciculaires ou prismatiques, comme

observé dans plusieurs nodules géologiques des
sources Ferr2 et Ferr3, situés prés des formations
Malmesbury (« type 2 ») (Fig. 7C-D). D’aprés les
données de terrain recueillies par ailleurs, il sem-
ble peu probable que ce type de recristallisation
ait été possible au niveau des formations Table
Mountain ou Klipheuwel (voir § 3.4). Ces ferri-
crétes sont donc tres probablement non locales.
Ces caractéristiques concernent environ 16 %
des ferricretes (Tab. 3).

4.4. Autres matiéres premieres

Il existe en paralléle des deux grandes classes de
roches ferrugineuses exploitées a Diepkloof quel-
ques pieces plus rares de gres et du quartzite fer-
rugineux (N = 11). Certains présentent des stries
d’abrasion comme les ferricrétes et les shales. Ils

Sélection, analysés, surface Tous les ferricrétes (observés+analysés)
N N Y%
Cristaux en paillettes (type 1) 9 9 8.7
Cristaux prismatiques (type 2) 12 17 16.3
Pas de signes distinctifs 15 78 75.0
Total 36 104 100.0
Tab. 3 - Indices de provenance utilisés pour déterminer I'origine non locale de certains ferricrétes,
ainsi que leur nombre et proportion.
Shale Ferricrétes Shale/ferr. Gres Total
N % total N % total N % total N % total N %
Exogene 32 5.8 104 18.9 42 7.7 178 32.4
Dont non-local 11 2.0 17 3.1 1 29 53
Dont ind. 21 3.8 87 15.8 41 149 27.1
Ind. ou local 360 65.6 11 2.0 371 67.6
Total 392 71.4 104 18.9 42 7.7 11 2.0 549 100

Tab. 4 - Provenance des pieces en fonction du type de matiére premiére, synthése globale.
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Shale Shale/ferr. Ferricrétes Autre
N Dont N Dont N Dont N Total
non local non local non local

P | Claude 3 0 0 0 1 0 1 5
o | Denzil 7 0 2 0 7 2 0 16
t
;4 Danny 9 0 0 0 1 0 0 10
p

Debbie 11 4 1 0 8 1 3 23

Dean 2 0 4 0 2 0 0 8
L Darryl 4 0 1 0 2 0 1 8
a | Deon 0 0 0 0 0 0 0 0
t | Eric 4 0 1 0 15 11 0 20
© Ester 3 2 0 0 1 0 0 4
H | Edgar 15 1 3 0 6 0 0 24
P Eve 0 0 0 0 0 0 0 0

Eben 0 0 2 0 2 0 0 4

Frans 2 1 1 1 4 1 0 7
I | Fred 4 2 1 0 2 0 1 8
v | Frank 1 0 3 0 3 0 0 7
e | Fox 1 0 1 0 1 0 0 3
,rn Fiona 1 0 1 0 0 0 0 2
e | Governor 7 0 0 0 4 0 0 11
d | john 15 0 0 0 5 1 0 20
; Jeff 5 0 2 0 6 0 0 13
t
e

Joy 4 1 1 0 1 0 0 6
H
P

Jack 3 0 2 0 7 0 0 12
E |Jude 4 0 1 0 1 0 0 6
a4 |Jess 19 0 1 0 1 0 0 21
7 Julia 44 0 1 0 1 0 0 46
Y | Kate 31 0 1 0 0 0 1 33
H | Kerry 28 0 4 0 1 0 1 34
P | Kenny 6 0 0 0 2 0 0 8

Keegan 10 0 0 0 2 0 0 12
S | Keeno 2 0 0 0 0 0 0 2
¢ [ kim 20 0 1 0 1 0 0 22
I | Larry 28 0 3 0 3 0 0 34
IB Logan 25 0 1 0 4 0 0 30
"; Leo 11 0 2 0 3 0 0 16

Lynn 34 0 0 2 0 2 39

Laureen 13 0 0 0 0 1 17

Mike 15 0 0 0 2 0 0 17

Total 391* 11 42 1 104 17 11 548*

Tab. 5 - Synthese de la répartition stratigraphique des roches ferrugineuses exploitées a Diepkloof en fonction du type
de matiere premiére et de leur provenance (niveaux MSA).
*Total différent par rapport a I'assemblage non détaillé, du fait du contexte stratigraphique incertain pour une piéce de shale.
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peuvent étre considérés comme des matiéres co-
lorantes potentielles. De telles formes de ferru-
ginisations sont observées ponctuellement dans
les environs immédiats du site, tout porte donc a
penser qu’elles sont d’origine locale.

5. DISCUSSION ET CONCLUSION

Du point de vue des stratégies d’approvi-
sionnement, les données obtenues sur les ma-
tieres premiéres permettent d’établir des faits
nouveaux en ce qui concerne le Middle Stone
Age. A Diepkloof Rock Shelter, I'affleurement
de shale présent dans l'abri constitue une source
d’ocre facilement accessible. Or, on constate
que la part de matiéres premiéres exogénes
est non négligeable : elles représentent prés de
32,5 % des piéces, soit un tiers de I'assemblage
(N = 178), parmi lesquels 18 % de shale (N = 32 ;
Tab. 4). Ceci est en accord avec les observations
concernant le choix des matiéres premiéres pré-
férentiellement exploitées par abrasion. En effet,
nous avons pu constater que les traces de mo-
difications anthropiques (abrasion) sur les shales
sont rares, puisqu’observées sur seulement 5 %
d’entre eux (Dayet et al., 2013). Une partie pour-
rait donc étre d’origine naturelle, provenant de
I’érosion du banc de shale situé au fond de Iabri.
Parmi les piéces exogénes, 5 % au moins sont
issues de sources que nous avons pu établir com-
me non-locales. De facon notable, on constate
qu’elles proviennent toutes des phases intermé-
diaire et tardive de I"'Howiesons Poort (Tab. 5).
Ceci nous indique qu’au cours de ces phases la
collecte de l'ocre était corrélée a des déplace-
ments qui pouvaient nécessiter de longues dis-
tances. Les ferricrétes sont cependant exploités
dans presque tous les niveaux MSA, y compris
avant le Still Bay. Leur rareté autour du site pour-
rait indiquer soit que les sources visitées a ces
périodes se sont épuisées, soit qu’elles étaient
semi-locales voire non locales.

Des propriétés spécifiques ont pu étre re-
cherchées, différentes de celles des shales lo-
caux, soit selon des critéres techniques (dureté
par exemple), soit selon des critéres liées a la
fonction (poudre pas assez colorante, pas assez
siccative, etc.). L'étude des shales peut donner
quelques indications sur ces propriétés. En effet,
les pieces de shale exogene analysées ont la parti-
cularité d’étre parmi les plus riches en fer, d’apres
les résultats de I'analyse élémentaire. La ou les

propriétés recherchées au cours des déplace-
ments effectués pourraient donc étre liées a la
présence d’un taux de fer plus important. Ces
résultats sont également en accord avec le fait
que ce sont les pieces les plus riches en hématite
qui sont préférentiellement abrasées (Dayet et al.,
2013). Ainsi, un schéma structuré de gestion des
matiéres premiéres (ou modalité techno-écono-
mique) semble se dégager pour les roches ferru-
gineuses de ce site, orienté vers la recherche de
poudre colorante rouge, trés riche en hématite.

On note, de plus, que la structure micacée
des shales finement laminés leur confére un éclat
brillant. Cet aspect spécifique peut avoir contri-
bué a leur sélection au moment de la collecte.
En effet, il apparait plus cohérent de considérer
qu’il existait une relation entre les critéres de sé-
lection des matieéres premiéres et la fonction du
produit recherché (pigment, siccatif, charge dans
les adhésifs, etc.), on ne peut exclure une sélec-
tion indépendante de tout aspect technique, ba-
sée avant tout sur l'aspect extérieur des roches,
comme la brillance. Les ferricrétes du type 2, a
cristaux prismatiques aux reflets métalliques re-
marquables, pourraient avoir eu une importance
particuliére du fait de cet aspect brillant en plus
du taux élevé d’'oxydes de fer. La « brillance »
apparait ainsi comme un critére potentiel pour
expliquer le choix de sources éloignées du site,
en paralléle du taux en oxydes de fer.

Du point de vue des déplacements, la vallée
du Verlorenvlei, riche en sources d’ocre, pouvait
servir d’axe de circulation, notamment pour la
collecte des matieres premiéres issues des for-
mations Malmesbury, situées en amont de la ri-
viere, au sud-est du site. Les sources de shale
Klipheuwel affleurant régulierement le long de
cette vallée, en contexte local a sub-local, appa-
raissent cependant peu exploitées en comparai-
son des sources non locales. Lapprovisionne-
ment auprés de ces derniéres n‘est cependant
pas spécifique. En effet, plusieurs sources de sil-
crétes, également exploitées a 'Howiesons Poort
pour la réalisation d’outils, sont présentes dans la
méme zone. La présence d’une piéce en prove-
nance de formations Table Mountain du Ceder-
berg indique, quant a elle, que d’autres vallées
plus au Nord ont pu étre visitées. Des ressources
en roches ferrugineuses y sont également dispo-
nibles, mais a des distances encore plus grandes
de plus de 25 km.
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L'approvisionnement en ocre, shale ou fer-
ricréte, a Diepkloof Rock Shelter, apparait donc
obéir a des schémas variés, incluant a la fois un
ramassage extrémement local, ou des déplace-
ments sur une journée de marche ou plus. Un
approvisionnement dans d’autres vallées, telles
que celles du Cederberg, ou plusieurs sites MSA
sont répertoriés, tels que Klein Kliphuis ou Klip-
fonteinrand (MacKay, 2009, 2011), ouvre la pers-
pective de possibles échanges entre groupes.
Une comparaison entre Diepkloof Rock Shelter
et ces sites, par les mémes méthodes que celles
mises en ceuvre dans ce travail, ainsi qu'une ex-
tension du référentiel géologique, pourront per-
mettre d’explorer cette piste dans le futur.
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Post-Tertiary Kaolinitic Hematite from Rajasthan State,
NW India

Giovanni CAVALLO & Manoj K. PANDIT

Résumé

Les échantillons d’hématite kaolinitique ont été récoltés au centre sud de la région des montagnes de Aravalli
(AMR), dans le district de Chittourgarh, Rajasthan, Inde. Des analyses de la microstructure, de la composition chimique
et minéralogique ont été effectuées a l'aide de MLP, MEB/EDS, DRX, FRX.

L'utilisation de techniques basées sur I'emploi du microscope et des techniques micro analytiques ont permis de
faire la distinction entre une structure massive ou des reliques de minéraux semblables aux plagioclases sont préservés
et des microstructures semblables a des ooides (glaebules). Ces derniéres ont été regroupées en quatre typologies en
fonction de la distribution et de la concentration relative de Si, Al et Fe. En particulier, les microstructures sphériques
montrent des noyaux riches en Fe entourés par une bordure fine, riche en Al (Type A), des noyaux riches en Al entourés
par une bordure fine riche en Fe (Type B), Al associé a des noyaux riches en Al-Si avec une bordure en Al-Si (Type C)
et des particules subarrondies riches en Al ot I’Al est associé a des grains d’oxydes et a du Si (Type D). Le diamétre est
compris entre 70 et 250 um.

Tous les échantillons contiennent de la kaolinite [Al,Si,O,(OH),], de I'hématite (a-Fe,O,) et de l'anatase (TiO,).
Sur la base du rapport ordre-désordre de la structure de la kaolinite il a été possible de rassembler les échantillons en un
Type |, avec de la kaolinite ordonnée, et en un Type Il ot le désordre peut étre mis en évidence grace aux pics caractéris-
tiques des diffractogrammes aux rayons X. Les pics de I’'hématite et de "anatase sont larges ce qui indique une cristallinité
basse.

La majorité des échantillons ont des pertes au feu >10 %, ce qui souligne leur état trés altéré. Des contenus pres-
que négligeables en alcalis confirment cette interprétation étant donné leur mobilité élevée dans tous les processus qui
se déroulent dans la crodite terrestre. Les teneurs en TiO, sont anormalement élevées et sont, en général, positivement
corrélées avec les valeurs de Al,O,. Al et Ti sont tous les deux tres résistants et peu mobiles pendant les processus d’hy-
dratation et daltération. Un rapport inversement proportionnel entre SiO, et TiO, confirme cette interprétation. Le SiO,
est corrélé positivement avec la perte au feu ce qui confirme ultérieurement que le SiO, est le principal composant qui
a été lessivé pendant le processus d‘altération. Des valeurs élevées et variables de Fe,O, indiquent soit que les roches
étaient riches en Fe soit qu’il y a eu un enrichissement durant le processus d’altération. ['absence de corrélation systé-
matique entre TiO, et Fe,O, suggeére qu'il y a eu un enrichissement secondaire en fer durant le processus d‘altération.
La composition chimique totale (valeurs basses pour SiO, et élevées pour Al,O,, TiO,, Fe,O,) indiquent que les roches
a l'origine de ces argiles hématitiques étaient de nature basique (probablement des basaltes). Leur source potentielle
pourrait étre la large étendue des basaltes du Deccan (Crétacé final a base du Tertiaire) qui couvrent la région de Chit-
tourgarh. Quelques échantillons trés riches en silicium peuvent étre attribués a des shales et a des grés protérozoiques
appartenant au Super groupe Vindhyan qui sont sous les basaltes L'altération des roches hétes en hématite kaolinique
est donc un événement post-Tertiaire.

Ce travail représente un premier essai de caractérisation de [’hématite kaolinitique dans le but de disposer d’une
banque de données ce qui est essentiel pour des études de provenance d’hématites utilisées dans d’objets archéologi-
ques et historiques en hématite.

Mot-clés : ocre rouge, microstructure de l'ocre, géochimie de l'ocre, kaolinite, hématite, anatase, Rajasthan, Inde du
Nord-Ouest.
Abstract

Mineralogical, geochemical and microstructural characteristics of kaolinitic hematite samples from Chittourgarh

in the south-central part of the Aravalli Mountain Region (AMR) in Rajasthan State, NW India, are presented and dis-
cussed. The analytical techniques used were PLM, SEM/EDS, XRD, XRF.
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Microscopic observations and microanalysis allowed to differentiate a massive microstructure where relics of
plagioclase-like minerals are still preserved and ooid-like microstructures (glaebules) can be seen. Glaebules were
grouped into four types according to relative concentrations of Si, Al, and Fe and their distribution. The rounded
microstructures exhibit Fe-rich cores surrounded by a thin Al-rich rim (Type A), Al-rich cores surrounded by a thin Fe-
rich rim (Type B), Al associated with Al-Si rich cores by a Al-Si rim (Type C) and Al-rich sub-rounded particles where
Al is both related to oxide grains and to Si (Type D). The diameter ranges between 70 to 250 um.

All the samples contain kaolinite [Al,Si,O-(OH),], hematite (a-Fe,O,) and anatase (TiO,). Based on the order-
disorder in kaolinite structure it was possible to group the samples in Type | where ordered kaolinite was detected
and Type Il where disorder is clearly displayed by characteristic XRD reflections. Hematite and anatase reflections
are rather broad indicating poor-crystalline mineral phases.

The majority of the samples have >10 % LOI (loss on ignition), underlining their heavily altered nature. Almost
negligible alkali contents further substantiate this interpretation as these are highly mobile in any crustal process.
TiO, values are unusually high and also generally correlate positively with Al,O,. Both Al and Ti are extremely resist-
ant and immobile during hydration and alteration processes. An inverse relationship between SiO, and TiO, also
attests to this proposition. The SiO, correlated positively with LOI, further confirming that the SiO, was the major
component that was lost during alteration. High and variable Fe,O, values show both aniron rich rock as well as iron
enrichment during alteration process. Lack of any systematic correlation between TiO, and Fe,O, suggests second-
ary iron enrichment during alteration. Overall geochemistry (low SiO,, high Al,O,, TiO, and Fe,0,) indicate basic
rocks (most likely, basalt) as the provenance for these iron rich clays. The potential source could be the vast expanse
of Late Cretaceous - Early Tertiary Deccan basalts that are exposed in the Chittourgarh region. Some high silica
samples may be attributed to shale and sandstones belonging the Proterozoic Vindhyan Supergroup that underlie

the basalts. The alteration of host rocks into secondary kaolinitic hematite is therefore a post Tertiary event.
This study is the first attempt to characterize kaolinitic hematite in order to develop a preliminary database es-
sential for provenance studies of hematite used in archaeological and historical artefacts.

Keywords: red ochre, ochre microstructure, ochre geochemistry, kaolinite, hematite, anatase, Rajasthan, NW India.

1. INTRODUCTION

In the economic geological context the term
"ochre” is loosely used to designate clay miner-
als-rich deposits pigmented with Fe-oxides and/
or Fe-oxi-hydroxides; in addition, the same term
is also used to designate natural Fe-based yellow
and red pigments, also known as earthy pigments
(Hradil et al., 2003), widely used since the Pal-
aeolithic times in burial practices, food preserva-
tion, decoration of the body, etc. However the
most common application has been in the field
of visual arts (Delamare & Guineau, 2000). Their
wide occurrence in different geological environ-
ments, stability in all the organic and inorganic
media and compatibility with all pigments and
dyes, have been the guiding factors in deciding
their popularity as the most common material in
wall decorations and paintings (Helwig, 2007).

Although there is a general lack of consen-
sus on the terminological meaning of ochre, it will
be used here with the following connotation: clay
minerals rich of Fe-based oxides having colouring
power, generally in association with non-colour-
ing mineral phases whose composition depends
on the host and mother rocks, extent of alteration,
eventual transport and depositional mechanisms.

Rajasthan State (NW India) is the leading
producer of ochre in India (Mineral Directory of
Rajasthan, 2008) where red and yellow deposits
are reported from almost all the districts. In this
paper the characteristics of red ochre collected
from mines located in Chittourgarh district in the
south-eastern part of the State will be discussed.

The research was aimed at characterizing
the ochre deposits by correlating the mineralogi-
cal and chemical composition with the geological
environment in order to infer the source and to
identify possible markers useful for archaeomet-
ric purposes. Therefore, the present study repre-
sents a first step that would lead to implementa-
tion in archaeological and historical contexts as
the characterization of the raw materials can be
related with artworks for tracing the provenance
(Popelka-Filcoff et al., 2008; Grygar et al., 2003).
The other scientific significance of the study is
that it provides mineralogical and geochemical
data concerning Fe-based materials (Cavallo &
Zorzin, 2008); micro-structural characteristics
have provided useful information on the relation-
ship between clay minerals and hematite (Hradil
et al, 2003). This basic information already is
useful for proper interpretation of archaeologi-
cally significant ochre as the presence of mineral
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phases such as calcite and dolomite could be in-
terpreted as voluntary addition in the form of ex-
tenders wherever they are regarded as impurities
inherited from the parent rock. Finally, this topic
is quite new in India as no previous studies are
available except those in the field of economic
geology (Shekhawat & Sharma, 2009).

2. GEOLOGICAL SETTING

Precambrian rocks in NW India occur as a
NE-SW trending, >750 km long tract beginning
from south of Delhi in the north, to northern
Gujarat in south. This terrain, also known as Ar-
avalli Mountain Region (AMR) exposes two Pro-
terozoic metasedimentary sequences: Aravalli
(Paleoproterozoic) and Delhi (Mesoproterozoic)
fold belts, deposited over an Archean basement
popularly known as the Banded Gneiss Com-
plex BGC (BGC: Heron, 1953; Fig. 1). A number
of white mica and sericite rich deposits (<1 m to
>10 m thick) occur in a linear array all along the
Archean - Proterozoic contact around Udaipur

o [ Alwiam
I:l Deccan Traps
§ Marwar Supergroup

- Malani Igneous Suite—

- Punagarh and Sindreth
Groups

[ Post Delhi Granites
P2 Vindhyan Supergroup
[ pethi supergroup

[ | Avavali Supergroup —

Banded Gneissic
Complex

PROTEROZOIC

ARCHAEAN

Fig. 1 - Schematic geological map of Rajasthan with
indication (black ellipse) of the studied area.
Map modified from van Lente et al., 2009.

city. These have been described as ‘paleosol” or
‘fossil soil” which show a gradational contact with
the basement granite-gneisses (BGC) and a sharp
one with the overlying metasediments of Arav-
alli Supergroup, characteristic of preserved in-situ
soil profiles (Sreenivas et al, 2001; Pandit et al.,
2008; de Wall et al., 2012). Precambrian geologi-
cal history of this region is marked with multiple
phases of deformation and metamorphism, and
the present day outcrop pattern is a result of the
processes which have controlled the weathering
conditions. The basement rocks are directly juxta-
posed to the Meso-Neoproterozoic Vindhyan Su-
pergroup along the Great Boundary Fault. In con-
trast to the other sequences, the Vindhyan rocks
(sand - carbonate - shale) are undeformed and
seen as horizontal to subhorizontal exposures in
an East - West trending sickle-shaped basin run-
ning across central India. In the southern part of
AMR, the Precambrian rocks are directly cov-
ered by Late Cretaceous - Early Paleogene Dec-
can Flood Basalts and Quaternary alluvium. The
sampled sites for the present study are located
in Chittourgarh district forming the south-central
part of the AMR (Fig. 1).

3. MATERIALS AND METHODS

Field visits were conducted at the active and
abandoned mining pits for documenting geologi-
cal observations and for collecting hand samples
from the working faces or any other suitable sur-
face. The description and location of the collect-
ed samples are reported in table 1.

Generally the samples are homogeneous in
colour and textural characteristics. Polished thin
sections of standard thickness (~30 um) were pre-
pared for examination in transmitted and incident
lights using a Zeiss polarizing microscope. Select-
ed areas of the thin sections were examined us-
ing a Scanning Electron Microscope coupled with
an Energy Dispersive Spectrometer (SEM/EDS) in
order to obtain the chemical elemental compo-
sition and for the mapping. A Jeol JSM-5910LV
Scanning Electron Microscope was used, operat-
ing at the following conditions: 20 kV, LV mode
(Pressure = 15 Pa), working distance 9 mm, spot
size 37. The mineralogical composition was de-
termined by means of X-Ray Diffraction (XRD) on
randomly oriented powders of appropriate size
(<150 mesh) using a Philips X’ Pert Pro type PW
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Samples Description Location

CH-02 Massive clay-rich Fe-oxides exhibiting small nodules & = 3-5 mm N 24°47'00” E 74°35'00”
CH-03a Massive and homogeneous clay-rich Fe-oxides exhibiting white variegations N 24°47°00” E 74°38'06"
CH-09a Massive and homogeneous clay-rich Fe-oxides N 24°52’18" E 74°35'22"
CH-11b Massive clay-rich Fe-oxides exhibiting off-white areas N 24°47°06" E 74°34'52"
CH-13b Massive bauxite associated with minor clay-rich Fe-oxides N 24°48’40” E 74°35'04"”
CH-15 Massive clay-rich Fe-oxides with off-white areas N 24°49'02” E 74°35'18"”
CH-16 Centimetre massive Fe-oxides nodules intercalated with clay-rich Fe-oxides N 24°24’06” E 74°45'14"”
CH-17 Massive and homogeneous clay-rich Fe-oxides; small nodules are visible N 24°38’59” E 74°31'40”

Tab. 1 - List of the collected samples, description and location.

Fig. 2:1 - Sample CH15 (PPL). Plagioclase-like relics Fig. 2:2 - As figure 4:1, under XPOL.
(pseudomorphs of clay minerals after plagioclase)
in an isotropic ground mass
(texture indicating basaltic source rock).

Fig. 2:3 - Sample CHO2 exhibiting iron-rich glaebules Fig. 2:4 - Sample CH17 exhibiting iron-rich glaebules
cemented with secondary calcite (PPL). cemented with secondary calcite (PPL).
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Samples Description
Iron-rich based matrix and isotropic minerals having plagioclase shape. Sericite coming from the alteration of
CH-02 feldspars fills cavity and fissures. Presence of iron-rich ooids-like morphologies (glaebules) @~200-300 pm.
Feldspars relics still visible.
CH-03a Iron-rich based matrix and isotropic minerals having plagioclase shape.
CH-09a Iron-rich based matrix and isotropic minerals having plagioclase shape.
CH-11b Iron rich based matrix with secondary calcite veins.
CH-13b Iron-rich based matrix associated with fine clay minerals with large crystals of calcite.
CH-15 Iron-rich based matrix associated with sericite and plagioclase shaped minerals. The basaltic texture of the
mother rock is very well preserved.
CH-16 Iron-rich based matrix associated with traces of quartz, altered plagioclases and clay minerals.
Iron-rich based matrix exhibiting iron-rich ooids-like morphologies (glaebules) @& ~100-200 um; fractures are
CH-17 X . . . .
filled with secondary calcite. Rounded quartz grains are still preserved.

Tab. 2 - Characteristics of the collected samples under PLM.

3040/60; X-ray tube with Cu anti-cathode (40 kV,
20 mA). Working conditions: speed 12 26/min,
range 2°65° 260.

XRF analysis of the major elements was per-
formed at Wadia Institute of Himalayan Geology
(India) on pressed pellets using Siemens SRS 3000
X-Ray Fluorescence Sequential Spectrometer.
LOI (Loss on Ignition) contents were calculated
as loss in weight after heating at 1000 “C and the
elimination of hydration water at 110 “C.

4. RESULTS
4.1. Polarised Light Microscopy (PLM)

The characteristics of the studied samples
under optical microscope are reported in table 2.

All the samples exhibit a reddish-brown iso-
tropic groundmass and, in most cases, relics of pla-
gioclase-like minerals (Fig. 2:1-2) where small and
fibrous minerals are clearly visible (clay minerals);
in other cases (samples CH02, CH17) rounded
morphologies similar to ooids were detected. In
particular, sample CHO2 displays iron-rich glae-
bules with and without concentric fabric (Fig. 2:3);
iron-rich glaebules in the sample CH17 do not
show any concentric fabric (Fig. 2:4). The lack of
concentric fabric corresponds to the undifferentiat-
ed fabric proposed by Brewer and Sleeman (1964).
The iron-rich glaebules are the consequence of
ferruginous segregation typical of tropical and
sub-tropical regions (Singh & Gilkes, 1996).

Opaque minerals of irregular shape are quite
abundant in all the samples. Deep red hexagonal
crystals of hematite are clearly recognizable as
very thin plates.

Samples CH11b, CH13b and CH17 show
the presence of calcite as the cementing mate-
rial derived from dissolution and re-precipitation
processes; rhombohedral crystals showing multi-
ple twinning are seen well preserved in the sam-
ple CH13b.

Detrital fraction is represented by small
amounts of quartz (samples CH11b, CH17).

4.2. Scanning Electron Microscopy cou-
pled with Energy-Dispersive X-Ray
Spectrometer (SEM/EDS)

Selected areas of a few samples were exam-
ined under PLM and considered for in-depth stud-
ies (samples CHO2, 15, 16, 17) focusing mainly on
the materials exhibiting an ooid-like morphologies
corresponding to glaebules (CHO2 and CH17).

Sample CHO2 exhibits different types of
rounded morphologies & ~100 um where Si, Al,
Fe and Ti have variable concentration. These
microstructures are clearly distinguishable from
the surrounding matrix and can be grouped as fol-
lows according to the relative amount displayed
in the X-ray mapping (Fig. 3:1-5; Fig. 4:1-5):

- Type A: Fe-rich cores & ~70 um surrounded by
a thin Al-rich rim where Fe and Al are individual
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Fig. 3:1 - BSE image of an area corresponding to sample CHO2. The four types A-D of glaebules are presented.

Fig. 3:2 - Al X-ray mapping. Fig. 3:3 - Si X-ray mapping.

grains (Fe and Al oxides) and Al is also related
with Si. It is not possible to exclude a correlation
between Fe-Al-Si as well.

- Type B: Al-rich cores & ~100 pm, occasionally
& ~250 um, surrounded by a thin Fe-rich rim
where Al is both related with individual grains
(Al-oxides) and Si. Fe is in the form of individual
grains (Fe-oxides) and a correlation between
Fe-Al-Si cannot be excluded as well due to Al
replacement.

- Type C: Al-Si rich cores & ~85 um where Al is
both related to Al-oxides individual grains and
to Si surrounded by a Al-Si rim.

- Type D: Al-rich sub-rounded particles & ~130-
210 um where Al is both related to Al-oxides
individual grains and to Si.

Fig. 3:4 - Fe X-ray mapping. Fig. 3:5 - Ti X-ray mapping.

Al and Fe-based individual grains are normal-
ly very small having size ranging between 5-10 ym;
Fe-based individual grains exhibiting irregular mor-
phology (75 um large and 115 pm long) are quite
rare. Tiis spread within the Si-Al matrix.

Sample CH17 exhibits glaebules (& ~200-
400 um) without internal micro-structure com-
posed of Si, Al and Fe and cemented with calcite
(Fig. 5:1-6). A detailed analysis of one of them
confirms the association between Al and Si (clay
minerals of the kaolin group). Fe is spread and
individual Fe, Ti and Fe-Ti-containing grains are
clearly recognizable. It is not possible to exclude
Al replacement by Fe in the clay minerals struc-
ture as for the previous groups.
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Fig. 4:2 - Al X-ray mapping.

Many samples analysed under PLM (Cavallo
& Pandit, 2008) exhibit tabular pseudo-crystals
distributed randomly within the ferruginous ma-
trix looking like plagioclases as reported in fig-
ure 2:1 and table 1. Al and Si elemental X-ray
maps (sample CH15) suggest they correspond
to clay minerals of the kaolin group (Fig. 6:1-6);
minor quantities of Fe and Ti are associated as
well. Crystals of hematite (maximum grain size
~200 pm) were also detected.

4.3. X-Ray Diffraction (XRD)

Mineral phases of the collected samples are
reported in table 3.

Fig. 4:3 - Si X-ray mapping.

Fig. 4:4 - Fe X-ray mapping. Fig. 4:5 - Ti X-ray mapping.

All the samples contain kaolinite, hematite
and anatase. Kaolinite exhibits different degrees
of structural order-disorder (Brindley, 1984).

The sample CH13b (Fig 7) shows the basal
reflections 001 and 002 at 12.4° and 24.9° 26
sharp and intense; the reflections in the range
20°-33° 20 are well defined; finally, in the range
35°-40° 20 the reflections corresponding to the
indices 131, 201 and basal 003, form two groups
of triplets. All these reflections indicate an or-
dered structure.

In all the remaining samples the disorder in-
creases (Fig. 8): the basal reflections 001 and 002
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Fig. 5:1 - BSE picture of an area corresponding to sample n. CH17: glaebules type B showing shrinkage cracks and
incorporation of detrital grains.

Fig. 5:2 - Al X-ray
mapping.

Fig. 5:3 - Si X-ray
mapping.

are less sharp; the reflections in the range 20°-33°
20 are blurred (the reflection at about 20.4° 20 is
missing) and the two triplets become two doublets.

According to the characteristics of the re-
flections, kaolinite structure can be classified in
two groups:

-Type I: ordered kaolinite (samples CHT11b,
CH13b, CH17);

-Type Il: disordered kaolinite (samples CHO02,
CH3a, CH9a, CH15, CH16).

For all the samples the reflections due to
hematite are broad indicating poor-crystalline
mineral; the same considerations are valid for ana-
tase. In the samples CH09a (probably), CH13b

Fig. 5:4 - Fe X-ray
mapping.

Fig. 5:6 - Ca X-ray
mapping.

Fig. 5:5 - Ti X-ray
mapping.

and CH16 hematite is associated with small quan-
tities of goethite.

Gibbsite [AI(OH),] shows the sharp reflec-
tions 002 (100 %) and 110 (40 %) in all the sam-
ples where it was detected (CH02, CH13b).

Calcite [CaCO,] was detected in the sam-
ples CH11b, CH13b, CH17. Quartz [SiO,] in the
samples CH11b, CH16, 17 and Zircon [Zr(SiO,)]
in the sample CH16 were finally detected.

4.4. X-Ray Fluorescence (XRF)

The results of XRF-analyses of the collected
samples are presented in table 4.
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Fig. 6:1 - BSE image of an area corresponding to sample CH15. Crystals of hematite are high-reflective grains in the
upper (right side) and lower part (left side) of the micrograph.

Fig. 6:2 - Al X-ray Fig. 6:3 - Si X-ray Fig. 6:5 - Ti X-ray Fig. 6:4 - Fe X-ray Fig. 6:6 - Ca X-ray
mapping. mapping. mapping. mapping. mapping.
Samples Minerals

CH-02 Hem, Gbs, KIn, Ant Hem = hematite

CH-03a Hem, Kln, Ant Gbs = gibbsite

CH-09a Kln, Hem, Ant, Gt? Kln = kaolinite

CH-11b Qtz, KIn, Hem, Ant, Cal Ant = anatase

CH-13b Kln, Hem, Ant, Gt, Gbs, Cal Gt = goethite

CH-15 Hem, Kln, Ant Qtz = quartz

CH-16 Qtz, Hem, Ant, Gt, KIn, Zrn, Cal = calcite

CH-17 Kln, Hem, Cal, Ant, Qtz Zmn = zircon

Tab. 3 - XRD of the samples with indication of the mineral phases.
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Fig. 7 - XRD of the sample CH13b displaying well-ordered kaolinite.

All samples have >10% LOI (except sample
CH11b) underlining their heavily altered nature.
Negligible alkali contents, further substantiate this
interpretation as these are highly mobile in any
crustal process. Both Al and Ti are extremely resis-
tant and immobile during hydration and alteration
processes. An inverse relationship between SiO,
and TiO, also attests this proposition (Tab. 4:1).

TiO, values are unusually high and also cor-
relate positively with Al,O, (Tab. 4:2). The SiO,
correlates positively with LOI, further confirming

that the SiO, was the major component lost during
alteration. High and variable Fe,O, values suggest
both an iron rich source rock as well as iron en-
richment during alteration process; Fe,O, enrich-
ment is negatively correlated with SiO, (Tab. 4:3);
SiO, is positively correlated with Al,O, (Tab. 4:4)
indicating both components related with kaolinite
with the exception where quartz and gibbsite are
present. Al,O, values are negatively correlated
with Fe,O, (Tab. 4:5).

Lack of any systematic correlation between

Samples SiO, ALO; CaO | MgO Fe,Os Na,O KO | TiO, P,Os LOI
CHO2 17.33 24.67 0.08 0.00 44.55 0.00 0.00 6.58 0.05 11.58
CHO3a 25.23 21.38 0.13 0.00 35.52 0.00 0.00 4.62 0.23 11.24
CHO09a 26.34 22.09 0.14 0.12 29.07 0.00 0.00 9.69 0.09 10.58
CH11b 33.02 16.60 1.16 0.00 35.35 0.00 0.14 3.19 0.04 8.16
CH13b 38.76 34.46 2.23 0.00 3.55 0.00 0.00 3.12 0.00 14.79
CH15 32.01 24.66 0.71 0.07 21.90 0.00 0.00 5.10 0.05 13.09
CH16 16.20 14.93 0.05 0.00 50.00 0.00 0.04 2.48 0.27 13.26
CH17 29.62 24.50 5.36 0.06 19.22 0.00 0.00 5.61 0.04 14.47

Tab. 4 - XRF analysis of the major elements (wt%).
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Fig. 8 - XRD of the sample CH17 displaying disordered kaolinite.

TiO, and Fe,O, suggests secondary iron enrich-
ment during alteration.

Overall geochemistry (low SiO,, high AL, O,,
TiO, and Fe,0O,) indicate basic rocks (most like-
ly, basalt) as the provenance for these iron rich
clays.

5. DISCUSSION

The petrographic examination of the studied
samples was aimed at establishing the mineralogi-
cal composition of the detrital fraction and of the
cementing material and the microstructure.

The detrital fraction is limited to quartz
grains just in a few samples (samples CH11b,
CH16, CH17) indicating an advanced alteration
process and/or a basic source. The advanced
alteration process is related with Fe enrichment
as also confirmed by the geochemistry (Fig. 9:3).
Samples CH11b, CH13b, CH17 contain calcite
which is related to dissolution processes of car-
bonate rocks and to later precipitation in the form
of secondary calcite cement.

Most of the samples exhibit plagioclase-like
ghosts; microanalysis allowed to infer their nature

which is correlated with the presence of kaoli-
nite, as confirmed by XRD. The microstructure
is very similar to basaltic rocks suggesting basic
rocks as possible source material; in addition, the
geochemistry (low SiO, and high Al,O,, TiO, and
Fe,O, contents) confirms the observations under
PLM.

The majority of the samples have a massive
structure and samples CH02 and CH17 exhibit
glaebules. SEM/EDS analysis allowed to identify,
in the first sample, four sub-types of glaebules on
the basis of Fe, Al and Si distribution. According
to the analytical data, it seems that the formation
of these morphologies do not follow a specific
trend as, in the same micro-area, four different
distributions were detected.

In all the samples, Fe and Si+Al correspond-
ing respectively to hematite and kaolinite, are si-
multaneously present and well cemented leading
to a high stability. Such an interaction between
iron oxides and kaolinite has also been docu-
mented in some other studies (Wei et al., 2012;
Sengupta et al., 2008).

In the analysed samples kaolinite is gener-
ally disordered as the blurred reflections in the
range 20°-33° 26 and the two doublets instead of
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the two triplets in the range 25°40° 20 clearly
indicate. The disorder can be the consequence
of an intense alteration and/or Al replacement by
Fe in the kaolinite structure.

Hematite reflections are very broad indicat-
ing a poor-crystalline mineral phase.

The positive correlation between Al and Ti
is not evident in all the samples even if a positive
trend can be seen in a few samples indicating
the progressive anatase enrichment with kaoli-
nite progressive formation. The negative correla-
tion between Al and Fe is more clear in almost
all the samples, indicating a progressive hematite
enrichment.

Finally mineralogical and geochemical data
allow to infer basic rocks (most likely, basalt) as
the provenance for these iron rich clays and re-
lated to a post Tertiary weathering and alteration
of Deccan basalts.

6. CONCLUSION

The research carried out on kaolinitic hem-
atite overlying the Precambrian formations of
Chittourgarh area in Rajasthan State (NW India)
allowed to differentiate the analysed materials
on the basis of mineral composition, micromor-
phology, microstructure, kaolinite structure and
geochemistry of the major elements.

The correlation with source rocks corre-
sponding to Deccan basalts exposed in this re-
gion and volumetrically minor high silica ones
can be associated with shale and sandstones
belonging the Vindhyan Supergroup. It seems
quite likely that the ochre represent partially pre-
served paleosols developed over the host rocks.

Our findings have shown that ochre chemis-
try and petrography can be interpreted in terms
of host lithologies.

This research can be used to trace the prov-
enance of iron-rich clays in historic and archaeo-
logical contexts aware that an in-depth study of
the regional geology and geochemistry of minor
and trace elements would be necessary.
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Stratégies d’acquisition des matiéres colorantes
dans I'Arc liguro-provencal au cours
des VI¢ et V¢ millénaires cal. BCE

Jean-Victor PRADEAU, Didier BINDER, Chrystéle VERATI,
Jean-Marc LARDEAUX, Stéphan DUBERNET, Yannick LEFRAIS,
Ludovic BELLOT-GURLET, Paolo PICCARDO & Martine REGERT

Abstract

In the N.W.-Mediterranean area, exchange networks and social relationships gain an increasing complexity in the
course of the Neolithic: varied goods diffuse in considerable quantities and distances. In particular, obsidian, Bedoulian
and Oligocene flints, jadeite and eclogite are known to have been exchanged over long distances as shown by research
that began thirty years ago.

Surprisingly, the place of colouring materials (“ochre”, bauxite, cinnabar), naturally abundant in the Mediterranean
Franco-Italian area, has received scant attention despite their technical and symbolic value; very few is thus known on
the ways of their procurement and on their geographic and geological origin.

With this purpose, the study of colouring materials from both archaeological sites and putative sources was under-
taken in the Liguro-Provencal arch. Geological surveys were carried out in order to establish a reference collection of
colouring materials. Their geological nature has been determined by a combination of complementary imaging, elemen-
tary and structural techniques (petrography, SEM-EDS, X-ray diffraction).

By this way, a wide range of raw materials was determined: Permian sandstones, Middle Cretaceous bauxites, Toar-
cian or Hauterivian oolithic ironstone, Cretaceous oxidized marcasite and ferruginous rocks derived from weathered
glauconitic limestones (in the same diagenesis conditions as Roussillon ochre).

In addition, two archaeological series, from Early and Middle Neolithic, were investigated by same methods: those
of Pendimoun (Castellar, France), a rock-shelter site occupied by Impressa and Cardial groups (Early Neolithic: 5750-
5200 cal. BCE) and those of the open-air site of Giribaldi (Nice, France) that belongs to Pre-Chassey and formative stages
of Chassey culture (Middle Neolithic: 4700-4050 cal. BCE).

The results compared to the frame of reference highlight two contrasting economic systems: one based on the
procurement of local resources (Pendimoun) and the second one that shows a more complex acquisition network
(Giribaldi).

At Pendimoun which represents the colonization stages of the Early Neolithic, the colouring materials imported are
varied and heterogeneous, but widespread in the rock-shelter itself or in the close environment (less than 5 km): oxidized
marcasites, oolithic ironstone, goethitic calcareous rocks derived from glauconite. The sources are thus local and these
results have to be considered in the context of an occupation assigned to specific functions (agriculture, pottery, sheep
pen), as previously shown by other data.

At Giribaldi, colouring materials assemblage consists of close geological materials (ferruginous rocks derived from
glauconite) but also of two types of exogenous rocks: yellow Permian sandstones and orange kaolinitic bauxites, respec-
tively 60-70 and 70-90 km away. This Middle Neolithic settlement is known to be well inserted in complex exchange
networks including western Provence (Bedoulian and Oligocene flint), French and Italian Alps (quartz, jadeite, eclogite),
Liguria (jadeite, eclogite) and Lipari island (obsidian). The presence of these three types of rocks all along the occupation
shows the permanence of exploitation of these colouring materials, which gives evidence of procurement regularity, the
stability of exchange networks and the durability of relationships and technical practices.

Keywords: sourcing, iron oxides, colouring materials, procurement strategies, exchange networks, Northwestern Medi-
terranean, Neolithic, Impresso-cardial, Chassey culture.

Mots-clés : provenance, oxydes de fer, matiére colorante, stratégies d’acquisition, réseaux d’échanges, Méditerranée
nord-occidentale, Néolithique, Impresso-cardial, Chasséen.
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1. INTRODUCTION

l'étude des réseaux d’acquisition de ma-
tieres premiéres présente un intérét majeur en
Préhistoire récente car pour aborder le systeme
techno-fonctionnel, social et culturel dans les-
quels ils s’insérent, il faut d’abord s’intéresser
a des questions cruciales sur les propriétés ex-
ploitables de ces matériaux, de méme que sur
la territorialité et les systtmes de mobilité des
populations qui les exploitent. A I'instar d’autres
matiéres d’origine minérale, les matiéres coloran-
tes se conservent relativement bien en contexte
archéologique, ol elles abondent parfois. De
plus, elles sont de nature variée et diversement
disponibles dans l'espace. Malgré ces qualités,
les connaissances sur les chaines d’acquisition
des matieres colorantes restent trop lacunaires
en Méditerranée nord-occidentale pour les in-
tégrer au débat des études de provenance. A
ce titre, I'arc liguro-provencal (Fig. 1A) offre ce-
pendant un cadre géographique, géologique et
archéologique particulierement pertinent.

Délimité par la mer Méditerranée, la Du-
rance, I'arc de Castellane, le massif du Mercan-
tour/Argentera et les Alpes ligures, cet espace
offre une diversité marquée de faciés géographi-
ques, ou s‘opposent reliefs contrastés et bande
cotiere, bassins cloisonnés et chaines abruptes
de roches sédimentaires, ignées ou de granitoi-
des. Les cols, les vallées, la facade maritime et
les affluents, qui constituent autant d’axes de
pénétration dans l'arriére-pays, facilitent, encore
aujourd’hui, les flux matériels et humains.

Par ailleurs, cet espace géographique com-
prend de nombreux paysages et entités géologi-
ques évocateurs des pigments, tant en son sein
(corniche de I'Estérel, Dome de Barrot, bauxites
du Var) que sur ses marges (ocre et « Colorado
provencal » de Rustrel et de Roussillon, cinabre
de Toscane, terre de Sienne). La pluralité de ces
matiéres premiéres nécessite une étude appro-
fondie des différentes sources afin de les discri-
miner.

Enfin, la région considérée peut se pré-
valoir d’une solide tradition de recherche sur
le théeme de la provenance et de la circulation
des divers matériaux mobilisés dans I'économie

O Site archéologique
B Bauxite altérée in situ
[ Bauxite allochtone
Affleurements de grés du Permien
[ Affleurements du Crétacé

MER
MEDITERRANEE

O Site archéologique
[ Aires de gites de bauxite
Aires de gites de grés du Permien
I Aires de gites de glauconie altérée
@ Occurences d'azurite

MER
MEDITERRANEE

s o

Fig. 1
A - Contexte géographique de I"Arc liguro-provencal et
localisation des sites archéologiques.
Geographical context of Liguro-Provencal arch and
location of archaeological sites.
B - Formations géologiques susceptibles de fournir des
géomatiéres riches en oxydes de fer
(goethite, hématite).
formations providing iron oxidesrich
materials (goethite, haematite).
C - Aires de répartition des gites de matiéres premiéres
exploités au Néolithique ancien et moyen.
Geographical distribution of colouring material sources
exploited during Early and Middle Neolithic.

Geological
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des premiers agro-pasteurs' : silex bédoulien
et oligocene (Binder, 1998 ; Léa, 2004 ; Gassin
et al., 2006 ; Vaquer, 2012), obsidienne (Binder
& Courtin, 1994 ; Binder et al., 2012 ; De Fran-
cesco & Crisci, 2007 ; Léa, 2012 ; Vaquer, 2007),
roches vertes (Ricq-de Bouard, 1996, 2008) ou
encore matériaux céramiques (Echallier, 1991 ;
Echallier & Courtin, 1994 ; Basso et al, 2006).
Les modalités de distribution présentent des va-
riabilités fortes en fonction des types de matiéres
et des groupes culturels. Ce constat plaide pour
I'intégration des données de tous les types de
matériels archéologiques, y compris les matiéres
colorantes, pour appréhender les systemes éco-
nomiques néolithiques.

Les sites de Pendimoun et Giribaldi ont été
choisis pour mieux cerner I'évolution des réseaux
économiques au cours des VI¢ et V¢ millénaires
BCE. Ces deux sites clefs du Néolithique liguro-
provencal ont livré d’'importants corpus de ma-
tieres colorantes, dont plusieurs centaines de
blocs de matiére premiére.

Castellar - Pendimoun est un site sous abri
situé a 600 m d‘altitude sur la facade ouest du
Roc de I'Orméa, a 4 km de la fagade maritime.
Il a fourni l'une des plus anciennes séquences de
I'Impresso-cardial (Néolithique ancien) de Mé-
diterranée occidentale (Binder et al,, 1993 ; Bin-
der & Maggi, 2001 ; Binder & Sénépart, 2010 ;
Binder, 2013). La premiére occupation (5750-
5500 cal. BCE) est une installation pionniére rat-
tachée au complexe culturel impressa du sud et
du centre de la péninsule italienne, tournée vers
la production agricole, pastorale et céramique.
Au cours de la deuxiéme étape du Néolithique
ancien (Cardial, 5500-5200 cal. BCE), le spectre
des activités du site évolue vers une intensifica-
tion des pratiques pastorales et cynégétiques ; le
début de cette étape est également marqué par
un épisode funéraire. Le Cardial, qui montre une
forte emprise environnementale, présente des
affinités avec la sphére tyrrhénienne puis avec le
domaine provencal.

1 Engagées dans les années 1980, ces recherches sont
structurées et soutenues depuis 2009 par le Projet
Collectif de Recherche « Evolutions, Transferts,
Inter-Culturalités dans I’Arc Liguro-Provencal » (PCR
ETICALP) dirigé par Didier Binder.

L'établissement de plein air de Nice - Giri-
baldi (Binder, 2004a ; Binder etal., 2008) a permis
de documenter quatre étapes du processus de
formation de la culture chasséenne entre 4700 et
4050 cal. BCE. Ces installations sont notamment
caractérisées par des traces d’ateliers spécialisés
dans des productions de céramique a fort inves-
tissement technique (finesse des formes, com-
plexité des décors). Bien intégré dans un réseau
d’échanges structuré et multidirectionnel (ouest
vers le Vaucluse, nord vers les Alpes, nord-ouest
vers la Ligurie, sud vers les fles tyrrhéniennes), Gi-
ribaldi est alimenté tout au long de la deuxiéme
moitié du Ve millénaire BCE en géomatieres di-
versifiées (silex bédouliens du Vaucluse, quartz
hyalins des Alpes et des Préalpes, jadéite et éclo-
gite du Monte Viso, obsidienne de Lipari).

Dés les opérations de fouilles (Binder,
2004b), des propriétés physiques (couleur, du-
reté) et minéralogiques diverses ont été relevées
dans les deux assemblages de matiéres coloran-
tes. Cette variabilité suggere que différentes ro-
ches ont été importées, tant au Néolithique an-
cien (Impresso-cardial) que moyen (Chasséen),
selon des modalités mal définies.

En nous focalisant dans un premier temps
sur les disponibilités géologiques mobilisables
pour l'obtention de matiéres colorantes, nous
avons entrepris la localisation, la description et la
discrimination des sources de matiére premiére.
La caractérisation pétrologique et physicochi-
mique des blocs archéologiques bruts ou semi-
transformés de matiéres colorantes nous a per-
mis d’appréhender les modes d’acquisition. Ces
données ont été primordiales pour discuter des
territoires exploités et de la valeur économique
de ces ressources au Néolithique ancien puis
moyen.

2. MATERIELS ET METHODES

Afin de traiter au mieux un corpus archéo-
logique de grande ampleur (443 blocs a Giribal-
di et plus de 1700 a Pendimoun), un inventaire
exhaustif des matiéres colorantes a été effectué
aprés avoir défini un ensemble de critéres des-
criptifs physiques et pétrographiques a l'aide
d’une fiche-type. Les géomatiéres échantillon-
nées lors des prospections ont été décrites selon
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le méme procédé. La méthodologie employée
(Fig. 2) permet, d’'une part, de déterminer la va-
riabilité des matiéres premiéres exploitées et,
d’autre part, de procéder a la caractérisation des
matériaux a partir d’'un échantillonnage raisonné
au sein de classes reposant sur des critéres distinc-
tifs macroscopiques.

Matériel Matériel
géologique archéologique
Gites de Blocs bruts et
matiére premiere semi-transformés

v

Classification

————————

Tracéologie

Référentiel

PETROGRAPHIE : macrostructure
Géosciences

MEB : microstructure
MEB-EDS : analyses élémentaires
Caractérisation DRX : analyses structurales
physicochimique

Fig. 2 - Méthodologie mise en ceuvre.
Fig. 2 - Methodology.

2.1. Prospections géologiques

lidentification des sources potentielles se
fonde sur (i) le dépouillement de la littérature?
géologique et miniere ; (ii) I'identification et I'éva-
luation qualitative et quantitative sur le terrain des
gisements supposés ; (iii) leur échantillonnage afin
de les caractériser et de constituer un référentiel.

2 Les indices bibliographiques de formations a matieres
colorantes sont nombreux : indications directes (hard-
ground ferrugineux, bauxite, limonite, etc.), conditions
de formation idéales (milieux marins a haute énergie
pour les oolithes ou encore climat tropical), toponymes
(Roussillon, Camparoux par exemple).

Sur le terrain, le contexte géographique
(coordonnées spatiales, paysages et reliefs, acces-
sibilité) et géologique (formation échantillonnée,
extension et variabilité du gisement, formations
au mur et au toit) sont renseignés. Plusieurs
contextes (marcassites, glauconie altérée) dont
I'apport géologique et l'intérét économique ac-
tuel sont limités, ne sont pas systématiquement
mentionnés dans les notices des cartes géologi-
ques. Certaines découvertes relévent donc de la
transposition des données de telle carte géologi-
que a une autre, voire de la sérendipité. 'ensem-
ble des données administratives, géographiques,
stratigraphiques et pétrologiques de chaque gite
est compilé dans une base de données.

2.2. Criteres descriptifs pétrographiques

L'observation de la surface (ou de la cassure
dans le cas des blocs fragmentés) et de sections
polies sous loupe binoculaire a conduit a une
classification des différentes gammes de matie-
res premiéres en fonction des inclusions (nature,
quantité et granulométrie), de la matrice (homo-
généité, texture) et de la géométrie des joints de
grain (ou structure).

Plusieurs propriétés physiques ont par
ailleurs été renseignées afin d’évaluer les proprié-
tés exploitables et les implications en termes d’uti-
lisation. Le pouvoir colorant peut étre faible (ne
colore pas par contact), moyen (colore la peau
par simple contact) ou fort (la peau colorée co-
lore a son tour par contact). Le degré de dureté
(1, 2 ou 3 et plus sur I'échelle de Mohs) est évalué
a l'ongle sur la surface de blocs-tests soigneuse-
ment sélectionnés (petits fragments au sein de
lots, blocs portant des stigmates de fouille, etc.)
pour limiter I'impact invasif sur le corpus archéo-
logique.

2.3. Observations au MEB et analyses
MEB-EDS

Des observations a I'échelle micrométrique
ont été menées a l'aide de la microscopie élec-
tronique a balayage (MEB). Elles ont permis de
renseigner la microstructure et la morphologie
des cristaux. La composition élémentaire des
constituants observés a été obtenue par analy-
ses MEB-EDS.
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L'appareillage utilisé est un MEB JEOL JSM
6460LV, employé en mode Low Vacuum, a des
valeurs de pression variant de 15 a 25 Pa, pour
ne pas étre contraints d’appliquer une couche
conductrice sur les échantillons. Une tension de
20 kV et une distance de travail (WD) de 8 mm
ont été employées pour des observations en
mode électrons rétrodiffusés, sur section polie.
Les analyses élémentaires sont semi-quantitati-
ves et requiérent une certaine prudence dans les
comparaisons entre différentes acquisitions. Le
spectrométre a dispersion d’énergie employé est
un systeme Oxford Xmax 20, doté d’un détecteur
a semi-conducteur SDD, permettant la détection
des éléments a partir du bore (Z = 5).

2.4. Caractérisation structurale par
diffraction des rayons X

Les phases cristallines en présence ont été
identifiées par diffraction des rayons X sur pou-
dre.

La DRX a été effectuée avec un diffractome-
tre Bruker D8 Advance, équipé d’une anticathode
en cuivre (A= 1,54 A) comme source de rayons
X, d'un détecteur CCD multicanal PSD LynxEye.
Il a été employé sous une tension d’utilisation de
40 kV et un courant de 40 mA (1.600 W). Les pa-
rametres d’acquisition sont les suivants : la valeur
de 20 est comprise entre 3 et 60°, pour un pas de
0,02° et un temps d’acquisition de 4 s.pas™.

3. GEOMATIERES DISPONIBLES, PROSPECTION
ET CARACTERISATION

Dans l'arc liguro-provencal, les contextes
géologiques susceptibles de fournir des matie-
res colorantes exploitables ont une composante
chromogéne commune : les oxy(hydroxy)des de
fer, principalement cristallisés sous forme d’hé-
matite a-Fe,O, et de goethite a-FeO(OH). Les
types de terrains concernés sont relativement
divers et parfois trés étendus. Les résultats expo-
sés ici représentent sans doute un maillage en-
core sommaire, qui nécessiterait d’étre affiné par
des campagnes supplémentaires. Cette réserve
énoncée, il est tout a fait possible d’évoluer au
sein du cadre général établi, pour identifier de
grandes gammes de géomatiéres aux propriétés

minéralogiques, chimiques et physiques bien dis-
criminantes.

3.1. Gres du Permien

En Provence, les formations du Permien
(Fig. 1B) affleurent principalement dans le Déme
de Barrot, le massif du Mercantour/Argentera et
la « bande permienne » qui ceinture le massif des
Maures (en trois grands bassins : Toulon-Solliés-
Pont Cuers, le Luc, le bas-Argens-Estérel ; Toutin,
1980 ; Vinchon, & Toutin-Morin, 1987). Le Per-
mien provencal est marqué par la pénéplanation
des massifs issus de l'orogenése hercynienne.
L'important détritisme qui en procéde est régi
par la subsidence des bassins, le volcanisme
et le climat tropical (Toutin-Morin & Delfaud,
1987). Ces conditions de diagenése favorisent
la formation de terrains gréseux rubéfiés riches
en oxy(hydroxy)des de fer, qui présentent des
variations minéralogiques, granulométriques et
chimiques importantes. Ces différences permet-
tent de discriminer plusieurs faciés intra et inter
séquences entre les différents bassins (Vinchon,
1984 ; Vinchon, & Toutin-Morin, 1987).

Dans le bassin du Mercantour/Argentera
et le Barrot, le Permien est représenté par trois
cycles de dépdt (Vinchon, 1984 ; Vinchon, &
Toutin-Morin, 1987) : conglomérats et pélites
(respectivement la formation de l'Inferno et la
Formation de Meraviglie : Bigot et al., 1967 ; Fau-
re-Muret & Fallot, 1957), puis grées arkosiques, pé-
lites rouges et silts argileux (formations du Bego,
de Capeirotto et du Cians) et enfin silts argileux
et conglomérats gréseux (formations de la Rou-
doule et de Léouvé). Ces différentes formations
ne semblent pas pouvoir étre exploitées pour
produire des matériaux colorants.

Les dépots du bas-Argens-Estérel compren-
nent (Toutin, 1980 ; Toutin-Morin et al., 1994a-b ;
Toutin-Morin & Delfaud, 1987) des alternances
de grés et argiles, a passées psammitiques ou
feldspathiques. Ces dépots sont plus récents
que ceux du Barrot-Mercantour/Argentera a
partir de la Formation des Pradineaux (rPr). Plu-
sieurs niveaux exploitables pour leur richesse en
oxy(hydroxy)des de fer ont été mis en évidence
dans les bassins du Luc et du Bas-Argens (forma-
tions du Muy, du Mitan, de Bayonne, Formation
Claire).
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3.2. Concrétions ferrugineuses issues de
l'oxydation de sulfures de fer dans
les marno-calcaires du Mésozoique

La paléogéographie provencale du Méso-
zoique est majoritairement marine. Ce milieu ré-
ducteur est propice a la formation de sulfures de
fer FeS,, tels que la pyrite et son polymorphe, la
marcassite, qui cristallisent respectivement dans
le systéeme cubique et orthorhombique. Dans
les milieux carbonatés (marnes et calcaires), ces
minéraux se présentent sous forme de nodules a
structure radiaire et/ou concentrique, avec des
cristaux pyramidaux en surface. Dans l'arc de
Nice, elles sont particulierement présentes dans
les bancs calcaires du Jurassique supérieur (Kim-
méridgien-Tithonien) et du Crétacé (Fig. 1B).

Soumis a une atmosphére oxydante, les sul-
fures de fer forment l'acide sulfurique H,SO, et
des oxy(hydroxy)des de fer conservant la structu-
re originelle. Le repérage et la récolte des nodu-
les trés denses résultant de cette altération sont
facilités par leur morphologie et leur nature, trés
différentes de la roche encaissante (Deer et al.,
1966 ; Korbel & Novak, 1999).

3.3. Altérations de roches glauconieuses
et oolithes ferrugineuses du Crétacé

Certains grés, marnes et calcaires formés en
milieu marin au Crétacé présentent, suivant leurs
conditions de diagenése, une composante plus
ou moins importante de glauconie ou d’oolithes
ferrugineuses (ou OIS, Oolithic ironstone). Ces
derniéres sont relativement rares en Provence,
seuls deux niveaux de faible extension sont men-
tionnés : I'un dans le Toarcien prés de Brignoles
(Debrand-Passard et al., 1984), I'autre dans I'Hau-
terivien affleurant en quelques points dans l'arrie-
re-pays de Nice (Debrand-Passard et al.,, 1984 ;
Geze, & Nesteroff, 1996).

Les formations a passées glauconieuses sont
en revanche fréquemment rencontrées en Pro-
vence. La glauconie est une association de mi-
néraux argileux a forte teneur en Fe?*, principale-
ment composée de glauconite, d'illite et de smec-
tite (Triat, 1982). Sous climat tropical (chaud et
humide), ces minéraux s’hydrolysent en kaolinite,
et le fer libéré forme la goethite, parfois déshydra-
tée en hématite (Cornell, & Schwertmann, 2006 ;
Kimberley, 1989). Ce processus est a l'origine de

la formation des ocres du Vaucluse, de Bourgogne
et du Berry (Odin & Matter, 1981 ; Triat, 2010).

Une prospection a large spectre de la Pro-
vence orientale révéele que de nombreux petits
affleurements glauconieux du Crétacé présen-
tent un faciés altéré, qui permet de récolter fa-
cilement des matiéres colorantes plus ou moins
riches en goethite® (Fig. 1B).

3.4. Bauxites du médio-Crétacé

La bauxite* est une roche sédimentaire
emblématique de Provence. Stricto sensu, elle
contient des oxy(hydroxy)des d’aluminium sou-
vent associés a des oxy(hydroxy)des de fer, de
la kaolinite, du quartz et de la calcite (Valeton,
1996). Cette roche tendre a généralement une
structure de pisolithes prises dans un ciment cryp-
tocristallin. Sa couleur est tributaire de la teneur
en oxy(hydroxy)des de fer : elle peut étre blanche
(pas ou trés peu d'oxy(hydroxy)des de fer), jaune
(goethite) ou rosée a lie-de-vin (hématite).

Les bauxites provencales se sont formées en
contexte continental au cours de ’Aptien-Albien-
Cénomanien inférieur. Elles sont exclusivement
karstiques et comblent des lentilles orientées
ouest-est dans les Bouches-du-Rhone et le Var
et des petites poches dans le Haut-Var (Bardossy,
1982 ; Lajoine & Laville, 1979 ; Nicolas, 1968).
La paragenése dominante est boehmite-hémati-
te-kaolinite, avec parfois de la gibbsite et de la

3 Bien qu’on les trouve fréquemment dans les mémes
gites, il est important de bien dissocier la glauconie
« saine » verte et majoritairement composée de
glauconite, de son état altéré riche en goethite. En
Provence, la glauconite est en effet trés exploitée,
tout au long du Néolithique ancien et moyen, comme
dégraissant céramique. Tout en prévenant bien les
chocs thermiques, elle permet d’obtenir par brunissage
des surfaces régulieres et brillantes, a « consistance de
cuir » (Binder, 2004a).

4 La littérature anglo-saxonne emploie deux termes :
bauxite, qui recouvre I'ensemble des géomatériaux
contenant des minéraux alumineux, et bauxite ore,
pour désigner les matériaux contenant au moins 45 %
de ALO, et moins de 20 % de Fe,O, et 3-5 % de
silicates, ce qui rend leur exploitation économiquement
rentable (Valeton, 1996). La littérature francophone est
plus floue. Le terme bauxite renvoie généralement au
minerai ; les autres matériaux sont souvent appelés
latérites ou altérites.  Ces appellations sont trop
imprécises, c’est pourquoi nous employons le terme
bauxite dans son acception anglo-saxonne.
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goethite (de Lapparent, 1930 ; Nicolas, 1968) ;
les minéraux détritiques, dont le quartz, sont sur-
tout présents dans les gites du nord-ouest (plus
proches du Massif Central ; Debrand-Passard
etal.,, 1984). Les oxy(hydroxy)des d’aluminium se
concentrent dans la partie médiane des profils, la
base et le sommet étant enrichis en kaolinite et
parfois en calcite a I'abord du toit.

Trois cas de genése, qui influent sur la com-
position minéralogique et chimique, sont repré-
sentés en Provence et ont été échantillonnés en
plusieurs points (Fig. 1B) :

- Dans les Alpilles et ponctuellement dans le Var,
les bauxites autochtones ont été formées in
situ aux dépens de marnes aptiennes ;

- Dans le Centre-Var, les grands gisements pro-
viennent de l'altération in situ d’altérites alloch-
tones ; certaines de ces formations (Val-Vins-
Vieux-Canet, Tourves-Mazaugues-Camps et le
Revest) sont trés riches en alumine et ont fait
I'objet d’une exploitation miniére intense ; il est
possible d’observer des pisolithes ferrugineuses
irrégulieres de dimensions centimétriques.

- Les petites poches des marges occidentale du
Var et septentrionale de Provence sont consti-
tuées de matériel remanié, altéré avant dépot.
Elles sont généralement riches en kaolinite. Les

pisolithes sont bien arrondies et de dimensions
millimétriques a infra-millimétriques.

4. MATIERES COLORANTES ARCHEOLOGI-
QUES, CLASSIFICATION ET IDENTIFICATION

La classification pétrologique des blocs ar-
chéologiques se fonde sur un faisceau de critéres
déterminants, qui peuvent varier selon les classes
(Tab. 1). Pour certaines géomatiéres (marcassites
et bauxites), I'identification a I'ceil nu est aisée ;
pour d’autres, il a fallu procéder par observation de
cassures et sections polies sous loupe binoculaire.

Lors de cet examen, il est crucial de prendre
en compte le fait que certains aspects de la roche
ont pu étre altérés ou modifiés par des actions an-
thropiques. Ainsi, certains blocs archéologiques
rouges (hématite) peuvent provenir de géomatie-
res jaunes (goethite) chauffées, volontairement
ou non.

Une  caractérisation  physico-chimique
(élémentaire et structurale) a été menée sur un
échantillonnage de chaque classe. Elle a permis
de confirmer le bien-fondé de celle-ci et de réunir
des indices de provenance supplémentaires.

Caracteres physiques Caracteéres pétrologiques
. Pvr . .
Site Classe Couleur Dureté Texture Structure Inclusions
colorant
A. Marcassites unge Fort 3+ Lutite Radiale Marcassite
ou jaune
Pendimoun B. Gla’uc/ome Jaune, Moyen, 133 Lutite Massive, litée, | Glauconite,
altérée rouge fort caverneuse phosphates
C. Roche Moyen, Lutite, . Muscovite,
. ) Rouge 2 P Massive
micacée fort arénite quartz
. Ro Moyen . . L
D. Bauxite uee yen, 2 Lutite Massive Pisolithes
orangé fort
Giribaldi E. Gres Jaune, Moyen, 1,2 Arénite | Massive, lite | Muscovite,
psammitiques rouge fort quartz
B. Glauconi n Moyen N . . L .
G auconie Jaune, yen, 1a3 Lutite Massive, litée Glauconite
altérée rouge fort

Tab 1- Classification et criteres utilisés pour différencier les gammes de matiéres colorantes archéologiques
(Pvr colorant : pouvoir colorant).
Tab 1- Classification and discriminating characteristics of each range of archaeological colouring materials.
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4.1. Géomatieéres introduites a Castellar -
Pendimoun

Castellar - Pendimoun a livré un assembla-
ge de plus de 1700 blocs de matiéres premiéres,
pour une masse totale de plus de 4430 grammes.
Il faut souligner le grand nombre de blocs jaunes
(48 % et 6 % de bicolores jaunes et rouges, contre
46 % de rouges et oranges).

Trois grandes classes de géomatieres ont
été introduites et exploitées a Pendimoun. Une
partie du corpus (11 % des blocs, pour 14 % de
la masse totale) n’a pas pu étre incluse dans ces
trois catégories, faute de critéres discriminants,
dont des blocs de dimensions infra-centimétri-
ques d’oolithes ferrugineuses.

Les investigations physicochimiques ont été
appliquées a six échantillons de la classe A, dix-
sept de la B et huit de la C.

4.1.1. Classe A : Marcassites oxydées

Les blocs de marcassite (Fig. 3A), aisément
identifiés des les opérations de fouilles, ne repré-
sentent que 7 % du nombre de blocs, mais leurs
grandes dimensions et leur densité portent leur
contribution a 31 % de la masse totale de ma-
tieres colorantes du corpus. lls sont jaunes ou
rouges, et présentent un degré de dureté élevé
(degré 3+ dans notre classification). Cependant,
la préparation des échantillons montre qu’une
fois broyés, ces matériaux sont dotés de proprié-
tés colorantes exceptionnelles.

’habitus interne radiaire et externe pyrami-
dal est caractéristique de la marcassite. La péri-
phérie est bien cristallisée et trés dense, le cceur
est plus poreux, rarement pulvérulent. Les analy-
ses élémentaires montrent une composition quasi
exclusive d’oxy(hydroxy)des de fer, associés a peu
de nickel, de soufre et de calcium. Des grains de
quartz sont observés. Hématite et goethite bien
cristallisées sont identifiées d’aprés des diffracto-
grammes aux pics bien définis.

Si le soufre a été substitué par l'oxygene, la
structure des blocs nous permet tout de méme
de conclure que ces blocs sont des marcassites
oxydées. Un gite potentiel a été identifié a Sainte-
Agneés - Pointe Siricocca, en face de Pendimoun,
a moins de 4 km vers l'ouest ; des blocs similai-

res proviennent des mémes formations crétacées
situées en contrebas de l'abri mais difficiles a
échantillonner en raison du fort recouvrement
des marno-calcaires en place par des colluvions
ou par des aménagements récents.

4.1.2. Classe B : Altérations de roche car-
bonatée glauconieuse

La grande majorité (72 % en nombre, pour
41 % de la masse) des matieres colorantes de Pen-
dimoun provient de I'altération de roche carbona-
tée glauconieuse (Fig. 3B). Les deux tiers des blocs
sont jaunes ou bruns, les blocs rouges provenant
probablement du traitement thermique des pre-
miers. Certaines parties bien cristallisées sont re-
lativement dures (degré 2 a 3+), mais fournissent
une poudre au pouvoir colorant moyen a fort.

Classe Bloc archéologique Section polie

Fig. 3 - Clichés de blocs de matiéres colorantes
archéologiques.

Fig. 3 - Photos of some archaeological colouring
material pieces.
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La structure de la matrice est massive, par-
fois caverneuse ou litée. Elle peut étre bien cris-
tallisée ou pulvérulente et englobe des oolithes
blanches ou brunes. Des silicates (quartz, mus-
covite) et des grains de glauconite sont ponctuel-
lement relevés. D’aprés les observations MEB
et les analyses élémentaires, le fer (jusqu’a 20 %
en pourcentage atomique) se trouve dans le ci-
ment ou dans les oolithes brunes. Il est associé
a l'arsenic et parfois au titane et/ou au chrome.
Les oolites blanches sont de la fluorapatite. Les
éléments magnésium, potassium, aluminium, sili-
cium, fer sont bien détectés dans les grains verts.
Les phases structurales identifiées par diffraction
des rayons X sont la calcite, le quartz en faible
quantité, la goethite et I'hématite.

Cette classe de géomatiére correspond en
tous points a un niveau bien identifié dans le Cré-
tacé inférieur local. La notice géologique décrit
ainsi « un banc glauconieux jaunatre » ou encore
des « niveaux corrodés et ferrugineux, parfois
horizons a oolithes ferrugineuses » a la base de
I'Hauterivien (Geéze & Nesteroff, 1996). Ce ni-
veau affleure directement dans l'abri, et en plu-
sieurs points en contrebas. La présence de petits
fragments a oolithes ferrugineuses dans les cou-
ches archéologiques, évoquée supra, peut aussi
étre rapprochée de ce gite.

4.1.3. Classe C : Altérations de roche
glauconieuse micacée

La troisieme gamme de matiéres colorantes
identifiée a Pendimoun est une classe de calcai-
res gréseux ferrugineux (22 % en nombre, 27 %
de la masse totale). Sur 369 blocs, 314 sont exclu-
sivement rouges (85 % de cette classe). De du-
reté moyenne (degré 2), ils présentent un pouvoir
colorant moyen a fort.

Cette roche a structure massive est macros-
copiquement proche de la classe B, mais se dis-
tingue par ses nombreuses inclusions de silicates
(quartz, feldspaths, muscovites). Larsenic n’est
pas détecté au MEB-EDS, qui révéle en revanche
des grains de phosphate de calcium et de fluor.
Les structures minéralogiques détectées en dif-
fraction des rayons X sont I’hématite, la calcite, le
quartz et la muscovite.

Définir la place de ce matériau au sein du
corpus archéologique et du contexte géologique

pose plusieurs problemes. Par certains aspects,
la classe C présente de fortes correspondances
avec la classe B (structure) mais aussi des carac-
téres antinomiques (absence de I'élément As). La
concentration relative de certains constituants
(oolithes de fluorapatite fréquentes en B, micas
trés présents dans C) plaide pour une origine gé-
nétique commune. Deux cas de figure peuvent
étre proposés : (i) soit on a affaire a deux faciés
issus d'un méme matériau et donc d’'un méme
gite (auquel cas le type de sédimentation a chan-
gé au cours du temps : le passage progressif a
un contexte hémipélagique a I'Hauterivien a pu
augmenter la contribution du détritisme pour la
classe C) ; (ii) soit ce sont deux matériaux contem-
porains de gites distincts.

En I'état actuel, il est difficile de trancher.
Mais si la géomatiere de la classe C n’est pas is-
sue du méme gite que celle de la B, il est plau-
sible qu’elle provienne d’un des nombreux af-
fleurements du Crétacé inférieur identifiés dans
I'environnement géologique local, soit a moins de
5 km du site.

4.2. Géomatieres introduites a Nice -
Giribaldi

Le corpus étudié a Nice - Giribaldi est
constitué de 443 blocs de matiére colorante, pour
une masse totale de 1166 grammes. Les blocs de
couleur rouge-orange représentent 82 % du cor-
pus ; 17 % sont jaunes, dont 5 % jaunes et rou-
ges. Deux blocs noirs et deux petits fragments de
dimensions millimétriques de matiére colorante
bleue ont aussi été mis au jour.

Trois grandes gammes de géomatiéres ont
pu étre identifiées. La portion qui n‘a pas pu étre
classée correspond a 13 % du corpus en nombre
de blocs, mais aussi a 19 % de la masse totale.

Les analyses physicochimiques ont été appli-
quées a onze échantillons de la classe D et sept
de chaque autre gamme (E et B).

4.2.1. Classe D : Bauxites

La principale gamme de matiéres colorantes
introduite a Giribaldi (47 % du nombre total de
blocs pour 19 % de la masse totale) est constituée
de matériau bauxitique orangé a rouge (Fig. 3D).
Cohérents et tendres (degré 2 sur I'échelle de
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Mohs), ces blocs ont été mis en ceuvre par abra-
sion sur un support plan, d’aprés les traces ob-
servées (43 % des blocs portent d’'une a quatre
facettes planes ou plan-convexes, et 36 % des
stries paralléles ou sub-paralleles). D’aprées les
expérimentations, ce mode de réduction permet
de produire une poudre fine homogene dotée de
bonnes propriétés colorantes (Salomon, 2009 ;
Salomon et al., 2008).

L'identification macroscopique de cette clas-
se est facilitée par ses caracteres pétrologiques :
roche massive a petites pisolithes millimétriques
a infra-millimétriques, d’un rouge foncé (parfois
a zonations plus claires), prises dans une matrice
orangée cryptocristalline. On observe parfois
des inclusions noires ou blanches néoformées.
Les analyses MEB-EDS mettent en évidence que
les pisolithes sont principalement composées de
fer. Dans la matrice, le taux de fer monte jusqu’a
12 % ; celui de l'aluminium est souvent proche
de celui du silicium, parfois plus important. Les
éléments minoritaires sont le titane et le cobalt
dans les pisolithes ferrugineuses et I'étain dans la
matrice. Les inclusions noires sont riches en man-
ganeése, titane, cobalt et magnésium ; les inclu-
sions blanches et zonations claires des pisolithes
sont majoritairement composées d’oxydes d’alu-
minium. Des grains de zircon sont fréquemment
observés. Les phases cristallines mises en éviden-
ce sont la kaolinite, parfois associée a la boehmite
dans les blocs les plus cohérents, I’hématite, le
quartz et la calcite. anatase a été repérée dans
un échantillon.

Le corpus de blocs bauxitiques importés a Gi-
ribaldi est plutét homogene. |l est principalement
constitué d'une roche orangée, a petits pisolithes
arrondis. La teneur en aluminosilicates (kaolinite)
est importante, au point de supplanter parfois les
oxy(hydroxy)de d’aluminium (boéhmite). Les va-
riabilités chimiques et minéralogiques sont peu
importantes : la grande majorité des blocs de la
classe D peut provenir d’'un unique gisement.

Un examen comparatif pétrologique et chimi-
que permet de rattacher ce gisement aux bauxites
allochtones, riches en kaolinite et petites pisolithes,
dont les poches plus ou moins étendues abondent
dans les parties occidentale (Rians, Regagnas) et
septentrionale (Ampus, Lorgues, Salernes, Tour-
tour, Villecroze) du département du Var. Ces der-
niéres se situent a 70-80 km du site.

4.2.2. Classe E : Grés psammitiques du
Permien

Nice - Giribaldi a livré un assemblage (13 %
en nombre et 27 % en masse) de blocs jaunes
friables (dureté 1 ou 2) au pouvoir colorant élevé
(Fig. 3E).

Cette roche poreuse est constituée de nom-
breux petits grains de mica blanc et de quartz, en-
globés par une matrice fine ferrugineuse. L'agen-
cement des grains suggére un compactage plus
ou moins prononcé. Les cristallisations de calcite
sont fréquemment observées. L'élément fer est
diffusé dans la matrice et associé a de faibles taux
de phosphore, de cobalt, de nickel et de titane,
ce dernier n’étant pas systématiquement détec-
té. L'étain est détecté dans les grains de mica, a
I'état d’élément minoritaire (moins de 1 %). Des
grains de chlorite (biotite altérée) et de phosphate
riche en éléments lanthanides (monazite) témoi-
gnent, une fois encore de l'origine granitique des
apports détritiques. Les phases structurales iden-
tifiées sont la muscovite, la goethite, la sanidine
dans un échantillon (feldspath trés présent dans
la rhyolite), le quartz et la calcite.

La gamme E est donc un grés psammitique
(roche litée a micas blancs abondants) a ciment
ferrugineux, alimenté par des produits de volca-
nisme et affecté dans le temps par des actions
de compaction (recouvrement, tassement, dé-
formation, etc.). Une comparaison avec le réfé-
rentiel prospecté dans la vallée de I'Argens et le
bassin du Luc permet de rattacher la classe E a
la Formation Claire (rCl), ou a la Formation de la
Paro (rPa).

4.2.3. Classe B : Altérations de roche
carbonatée glauconieuse

Enfin une troisieme gamme de matiéres co-
lorantes a pu étre discriminée (28 % en nombre
et 34 % en masse). Les blocs sont rouges, jaunes
ou bruns, avec une fraction microcristalline (du-
reté 1 ou 2) tendre et une autre bien cristallisée,
plus dure (3+).

Dotée d’une structure massive ou litée, fi-
nement cristallisée, la matrice englobe de petits
filons ferrugineux bien cristallisés, des grains de
glauconite et des micas blancs. Sur trois blocs,
des cristaux pyramidaux, peut-étre de marcassite,
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ont été observés. L'élément fer est principale-
ment diffusé dans la matrice et dans les « filons »,
parfois associé au manganése. Les phases struc-
turales identifiées par diffraction des rayons X
sont la calcite, le quartz, la goethite (blocs jaunes
et bruns) et I'hématite (blocs rouges).

Cette classe de géomatiére provient, com-
me la gamme B de Castellar - Pendimoun, de
I'altération d’une roche carbonatée riche en glau-
conie. Il est cependant peu probable que les oc-
cupants de Giribaldi soient allés s"approvisionner
précisément sur cet affleurement. En effet, les
deux faciés présentent des différences sensibles
(structure non vacuolaire, cortége d’éléments mi-
neurs différents, présence de micas blancs). L'as-
semblage de Giribaldi parait plus homogéne. De
nombreux niveaux glauconieux sont mentionnés
localement, de I'Hauterivien a I’Albien compris.
Plusieurs sources peuvent étre avancées : le ni-
veau hauterivien riche en glauconie et oolithes
ferrugineuses affleure a moins de 2 km a l'est et
3 km au nord du site.

4.2.4. Cas particuliers : azurite et hématite
oolithique

D’aprés une précédente étude, les deux
petits fragments bleus sont des grains d’azurite
(Binder, 2004b), un carbonate de cuivre de for-
mule Cu,(CO,),(OH),. D'apres la littérature géo-
logique et miniére, plusieurs sources potentielles
peuvent étre avancées dans l'arc liguro-provencal
(Fig. 1C) :

- Des minéralisations de cuivre ont été repérées
et parfois exploitées dés le Chalcolithique dans
la partie occidentale du Massif des Maures, a
Collobriéres - Maraval, Pierrefeu-du-Var - Pey-
rol ou encore le Pradet - Cap Garonne (Re-
nault et al., 2005).

- Dans le nord des Alpes-Maritimes, des exploita-
tions chalcolithiques sont évoquées a Daluis -
Roua ou encore a Daluis - I'Hubac du Jourdan
(Mari, 2002, 2008).

Un unique bloc d’hématite oolithique a été
mis au jour a la base d’une fosse. De grandes
dimensions (40 x 35 x 17 mm, pour 21 gram-
mes), il porte quatre facettes planes qui permet-
tent de déduire qu’il a été travaillé par abrasion.
Ce fragment de calcaire a oolithes ferrugineuses
peut provenir du Toarcien de Brignoles (proche
des gisements de bauxites et de grés permiens)
ou bien du Hauterivien de l'arriere-pays nicois

(Saint-Laurent-de-I"Escaréne) ou il serait mitoyen
de bancs de glauconie altérée.

5. STRATEGIES ECONOMIQUES AU
NEOLITHIQUE ANCIEN ET MOYEN

5.1. Castellar - Pendimoun,
site impresso-cardial

L'étude du matériel céramique et lithique de
Pendimoun révéle son statut soit pionnier (Im-
pressa), soit périphérique et tourné vers des ac-
tivités saisonniéres et spécialisées (Cardial). La
production céramique s‘appuie principalement
sur les ressources offertes par l'abri (argile, eau,
glauconie puis calcite en dégraissant), tandis que
les silex locaux ne sont guére exploités que pour
produire quelques éclats. Lindustrie lithique mo-
bilise des matieres premiéres d’origine plus éloi-
gnée (Haut-Var, Vaucluse).

En plus des quelques fragments d’hématite
oolithique, le corpus de matiéres colorantes de
Pendimoun comprend trois principales gammes
de roches :

- Des marcassites jaunes ou rouges oxydées, du-
res et riches en oxy(hydroxy)des de fer (clas-
se A).

- Une roche microcristalline goethitique, vacuo-
laire ou massive, issue de l'altération de faciés
carbonatés glauconieux (classe B) ; les blocs
fournissent une poudre jaune soit par simple
contact, soit par broyage dans le cas des frac-
tions bien cristallisées.

- Une géomatiére gréso-carbonatée altérée (clas-
se C), probablement formée dans un contexte
proche de la classe B ; ces blocs rouges ont un
degré de dureté faible.

Les contextes géologiques permettant de se
procurer ces matiéres premiéres sont bien répan-
dus et facilement accessibles dans I'environnement
local (inférieur a 5 km) du site, y compris dans l'abri
(Fig. 1C). La glauconite a d7ailleurs été fortement
exploitée comme dégraissant céramique.

L’économie des matiéres colorantes témoi-
gne d’une exploitation a large spectre de roches
répandues et la variabilité qualitative (dureté,
degré de cristallisation, richesse en oxy(hydroxy)
des de fer) des blocs de la classe B plaide aussi
pour une récolte peu sélective. Cette acqui-
sition a pu étre effectuée directement par les
occupants de l’abri.
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5.2. Nice - Giribaldi, site de plein air au
coeur d’un réseau au Chasséen

Le Chasséen est marqué par un accroisse-
ment des niveaux de spécialisation pour tous les
aspects de la production matérielle et une dicho-
tomie accrue entre activités domestiques peu in-
vesties et activités a fort investissement technique.
Matériaux locaux et exogénes se cotoient au sein
des assemblages et les chaines opératoires elles-
mémes (acquisition, mise en forme, préparations,
utilisations, etc.) sont fragmentées dans I'espace.
Giribaldi capte ainsi des géomatieres diverses
(obsidienne, silex bédoulien et oligocéne, quartz
alpin, roches vertes) selon des modalités variées
(nucléus bruts, préformes, outils finis pour ce qui
concerne les roches taillées).

Pour les matiéres colorantes, deux logiques
d’acquisition peuvent étre mises en évidence a
Giribaldi (Fig. 1C). D’une part, on observe I'exploi-
tation de géomatieéres d’origine locale (inférieure
a 5 km) : faciés glauconieux altérés (classe B) et
hématite oolithique. De l'autre, deux gammes de
matiéres exogenes, aux propriétés spécifiques,
sont importées : (i) les bauxites riches en kaoli-
nite et hématite du Haut-Var (classe D : 70-90 km)
et (ii) les grés ferrugineux jaunes du Permien de
Provence orientale (classe E : 60-70 km). |l est
intéressant de remarquer que les blocs tendres
de bauxites (et peut-étre certains grés permiens)
portent de nombreuses facettes qui attestent leur
pulvérisation par abrasion. Les blocs de glauco-
nie altérée ne portent pas de tels stigmates : ils
peuvent étre travaillés par broyage/concassage
ou simple frottement sur support souple.

Les affleurements glauconieux, qui abondent
dans I'environnement local du site, ont pu étre vi-
sités directement par les occupants de Giribaldi.
Les bauxites et les grés permiens, en revanche,
sont trop distants pour faire I'objet d’expéditions
journalieres. Il n’est pas possible de savoir si leur
transfert a été réalisé lors d’expéditions des habi-
tants de Giribaldi, d’'un groupe itinérant ou bien
¢'il s’agit d’une diffusion par échange. Cependant,
leurs aires de répartition relativement adjacentes
soulévent I'hypothése d’une mise en circulation en
commun. Par ailleurs, les formations bauxitiques
et permiennes constituent un possible jalon entre
Nice - Giribaldi et les gites de silex bédoulien du
Vaucluse, qui alimentent'occupation en préformes
ou en produits semi-finis entre 4550 et 4050 BCE.

6. CONCLUSION

Une prospection systématique a l’échelle
de l'arc liguro-provencal, associée a la caracté-
risation pétrologique et physico-chimique des
affleurements échantillonnés, a permis de met-
tre en lumiére le riche potentiel d’approvisionne-
ment en matiéres colorantes offert par la région
considérée. Auxrochestendresissues de l'altéra-
tion de glauconie, trop génériquement appelées
« ocre », s'ajoutent les marcassites, les bauxites,
les oolithes ferrugineuses et les grés permiens.
Les conditions de genése de ces matériaux im-
pliquent des milieux de formation différenciés et
une composition variable.

Cette diversité se retrouve également dans
les assemblages archéologiques. Au cours du
VI¢ millénaire BCE, les groupes impresso-cardiaux
qui occupent l'abri de Castellar - Pendimoun a
des fins spécifiques (fabrication de poteries, grot-
te-bergerie, chasse), ont privilégié I'exploitation
peu sélective de matériaux locaux hétérogenes.
Malgré la variabilité de leurs propriétés physi-
ques (cohérence, degré de dureté), ils permettent
tous de produire une poudre colorante riche en
oxy(hydroxy)des de fer.

Au Néolithique moyen, les habitants chas-
séens du village de Nice - Giribaldi se tournent
vers une économie multipolaire : aux ressources
locales déja exploitées, s’ajoutent des matiéres
exogenes : bauxites et grés permiens du Haut-Var.
L'exploitation privilégiée de ces nouveaux maté-
riaux suggére un rythme d’approvisionnement
régulier, un réseau économique stable et des rela-
tions sociales accrues.

La reconstitution des modalités d’acquisi-
tion des matiéres colorantes apporte ainsi des
précisions sur I'ensemble du systéme économi-
que néolithique provencal. |l s‘agit désormais
d’appréhender 'origine de la dichotomie obser-
vée entre le corpus « opportuniste » de Pendi-
moun et l'assemblage complexe de Giribaldi.
Celle-ci est peut-étre moins liée aux choix cultu-
rels qu’a la hiérarchie des sites au sein du tissu
techno-économique. Il conviendra pour cela de
caractériser des corpus de matiéres colorantes
provenant d’une part de sites plus « centraux » et
pérennes du Néolithique ancien et, d’autre part,
de sites « marginaux » saisonniers chasséens.
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Le minerai de Fer fort des plateaux du Bajocien des
régions frontalieres du Pays-Haut (France), de la Gaume
(Belgique) et du Gutland (Grand-Duché de Luxembourg)

Jean-Paul FIZAINE, Dominique HARMAND & Vincent OLLIVE

Abstract

The “Fer fort”, a non-oolitic ironstone located in the Eastern Paris Basin on the top of the Dogger cuesta in the
border regions of France (Pays-Haut), Belgium (Gaume) and Grand-Duchy of Luxembourg (Gutland), was already used
during the Iron Age, together with Jurassic oolitic ironstones. The “Fer fort” ironstone corresponds to the Borne de Fer
ferricrete and clastic blocks of ferricrete reworked in karstic cavities of the Dogger plateau and in the entrenched valleys.
Ferricretes are the results of a subtractive weathering profile on upflipted regions under climates with tropical affinities, du-
ring Early Cretaceous or/and Palaeogene periods. The “Fer fort” ironstone has numerous features specified by thin sections
and chemical and mineralogical analyses, but it is almost characterized by the presence of goethite, the great content of Fe

(generally more than 50 %), and the lack of phosphorus allowing its use before the Industrial era.

Keywords: ferricrete, ironstone, palaeokarst, pisolith, Paris Basin, Dogger Cuesta, Pays-Haut, Gaume, Gutland.

Mots-clés : cuirasse ferrugineuse, minerai de fer, paléokarst, pisolite, Bassin parisien, cote du Dogger, Pays-Haut, Gaume,

Gutland.

1. INTRODUCTION

Dans la région frontaliére située aux
confins de la France (Pays-Haut), de la Belgique
(Gaume) et du Grand-Duché de Luxembourg
(Gutland), existent plusieurs minerais : le Minerai
de fer oolithique jurassique, le Rasenerz (ou Mine-
rai de Fer des Prés, issu du précédent, Riezebos
etal., 1990) et le Fer fort. Ce dernier qui doit son
appellation a la forte teneur en fer, souvent supé-
rieure a 50 % (jusqu’a plus de 80 % de Fe,O,),
était exploité sur les plateaux avant le XIXe sié-
cle (Jacquot, 1849, 1854 ; Jacquot et al, 1868 ;
Hottenger, 1923 ; Gardet & Moulinet, 1932). A
I'opposé, le minerai de fer jurassique a été appelé
« Minette » en raison de sa faible teneur en fer
(environ 30%) et de la présence de phosphore qui
rendait la fonte cassante avant I'adoption du pro-
cédé Thomas-Gilchrist. Pourtant, la Minette fut a
I'origine du développement de la sidérurgie lor-
raine et luxembourgeoise a partir du dernier quart
du XIXe¢ siecle. Antérieurement, les trois minerais
ont été utilisés depuis '’Age du Fer (Leroy, 1993),
mais le minerai de Fer fort a souvent été privilégié
en raison de sa teneur en fer. Il a dailleurs été
exploité sous I'Empire allemand jusqu’en 1882 a
la Borne de Fer (Aumetz).

L’objectif principal de cet article consiste
a présenter la diversité des gisements et sites de
minerais de Fer fort d’'une région frontaliere et de
montrer les potentialités de leur exploitation par
les sociétés anciennes depuis I’Antiquité. En effet,
il est fondamental de caractériser les facies des
minerais de fer exploitables dans le cadre des re-
cherches en paléométallurgie actuelles et futures.

Ce s éléments s’appuient sur les recher-
ches récentes en géomorphologie et en particulier
sur la thése doctorale de Jean-Paul Fizaine défen-
due a I'Université de Lorraine en décembre 2012
et intitulée : « Les paléokarsts et les formations
ferrugineuses associées dans le Bassin parisien et
ses bordures : caractérisations et évolutions géo-
morphologiques »

2. LE CONTEXTE GEOLOGIQUE, GEOMORPHO-
LOGIQUE ET HISTORIQUE

2.1. Le cadre morphostructural

Les formations ferrugineuses impliquées
se situent sur le plateau des calcaires bajociens
qui constitue le revers de la cote de Moselle,
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localisé, pour sa plus grande partie, en France,
dans le Pays-Haut (Fig. 1). Elles se situent plus
précisément sur le plateau d’érosion situé vers
400 m d‘altitude, a la limite des bassins versants
de la Meuse et du Rhin, sur les interfluves des
vallées de la Chiers et de I'Alzette, et de leurs
affluents (Figs 2-3). Ce plateau correspond a une
surface d’érosion régionale, appelée « surface
des 400 m », qui existe au sommet des princi-
pales cotes lorraines (cotes de Lorraine, de Mo-
selle, de Meuse et des Bars) et en bordure du
socle du Massif schisteux rhénan (Liedtke et al.,
2010). Dans le Pays-Haut, le plateau d’érosion
recoupe les calcaires du Jurassique moyen (Ba-

jocien), notamment les Calcaires a Polypiers,
I'Oolithe de Doncourt et 'Oolithe de Jaumont
(Mégnien et coll, 1980). Sur cette surface, on
trouve, dans plusieurs secteurs de I'Est du Bas-
sin parisien, les vestiges d’un paléokarst. Dans le
Pays-Haut, ce paléokarst se caractérise par des
couloirs de directions nord-est - sud-ouest et
nord-nord-ouest - sud-sud-est, comme a Saint-
Pancré (Jacquot, 1849 ; Fig. 4), des galeries et
des puits révélés par I'exploitation du minerai de
fer. A Aumetz, a la Borne de Fer, Jacquot (1849)
sighale le foncage d’un puits dans une poche de
plus de 30 m sans que l'on ait rencontré la roche
calcaire encaissante.
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Sites de plateau - 1 : Borne de Fer, 2 : Saint-Pancré, 3 : Signy-Montlibert, 4: gites de Verneuil-Grand et Thonne-
la-Long, 5 : miniéres d’Allondrelle-la-Malmaison, 6 : la Caiiatte a Pierrepont, 7 : la Couleuvre a Mercy-le-Bas,
8 : miniéres d’Hussigny-Godbrange, 9 : bois de Butte a Villerupt, 10 : carriére de Reserveviertel 2 Volmerange-
les-Mines. Sites de vallées - 11 : miniéres de Villécloye, 12 : méandre abandonné de la Chiers a Charency-Vézin,
13 : gouffre-miniére du Haut des Scieries a Viviers-sur-Chiers, 14 : Pétange (Minerai de Fer des Prés).

Fig. 1 - Carte des miniéres de Fer fort des régions frontaliéres de la France,
de la Belgique et du Grand-Duché de Luxembourg, situées a I'Est de la Chiers
(Pays-Haut, Gaume, Gutland, Fizaine, 2012, redessinée par D. Harmand).
Fig. 1 - Map of the surface mine of Fer fort ironstone of the border regions of France,
Belgium and Grand-Duchy of Luxembourg, Eastern Chiers River
(Pays-Haut, Gaume, Gutland, Fizaine, 2012, redrawn by D. Harmand).
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2.2. Types d’affleurements, origine et
age présumé du Fer fort

Dans le Pays Haut, le Fer fort était ex-
ploitable dans trois types d’affleurements. Le
premier type correspond a une ferricréte (ou cui-
rasse ferrugineuse), la Borne de fer, constituée
de minerai de Fer fort exploité in situ (Fig. 1). Le
deuxiéme coincide avec les blocs de Fer fort mé-
langés aux argiles et sables qui scellaient a l'ori-
gine les dépressions karstiques des plateaux. Le
troisieme type correspond aux éléments ferru-
gineux remaniés lors du creusement des vallées
et déposés dans des galeries karstiques (grotte-
miniére du Haut des Scieries - ou du Haut de
Séry - a Viviers-sur-Chiers), sur des terrasses
(par exemple dans le méandre fossile de Cha-
rency-Vezin correspondant a la terrasse Ch 8 de
la Chiers situées a +85 m d‘altitude relative, Har-
mand, 2004) ou sur des versants (éléments de

conglomérats ferrugineux de Villécloye, prés de
Montmédy).

En fait, les différents faciés du Fer fort
appartiennent aux horizons typiques des cui-
rasses ferrugineuses. C’est une altérite a forte
recristallisation caractérisée par la précipitation
massive de substances dissoutes et dominées
par un composant chimique (ici, en l'occurrence
le fer).

L'altération latéritique est généralement
liée aux ceintures climatiques chaudes et hu-
mides telles que nous les connaissons (zone
intertropicale actuelle). En Europe, on retrouve
ces conditions climatiques a affinités tropicales
au Crétacé inférieur et au début du Tertiaire,
jusqu’a I’'Eocéne moyen (Quesnel, 2003 ; Thiry
et al., 2006). Or, les données paléomagnétiques
effectuées sur la cuirasse de « Fer fort » de la

Fig. 4 - Photographie d’une « ruelle » des miniéres du bois du Pas Bayard a Saint-Pancré (Fizaine, 2012).
Fig. 4 - Picture of a karstic corridor of the Pas Bayard surface mine at Saint-Pancré (Fizaine, 2012).
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Borne de Fer donnent un 4ge d’environ 120
Ma (Théveniaut et al., 2007). Il est a noter que
I’dge barrémien (Crétacé inférieur) est celui de
la formation des bauxites de Provence et du Lan-
guedoc (Tardy, 1993) sur des aires en surrection,
comme dans le Pays-Haut. En effet, le début du
Crétacé correspond, dans les régions situées au
sud de la Mer du Nord, a un bombement lithos-
phérique marqué (qui aurait atteint 2000 m dans
le Brabant et 700 m environ a la Borne de Fer)
en réponse au rifting avorté de la Mer du nord
(Quesnel, 2003 ; Wyns et al,, 2003). Les altitudes
n‘ont vraisemblablement pas atteint ces valeurs en
raison de l'altération et de I'érosion progressives
des couches sédimentaires jurassiques au Sud de
I’Ardenne. Lalongue période d’érosion continen-
tale (20 millions d’années depuis le début du Cré-
tacé) avant la transgression albienne (fin du Cré-
tacé inférieur) permet d’expliquer la réalisation de
profils d’altération ferralitique dans le Pays-Haut
et sur ses bordures. Ainsi, les plateaux d’érosion
karstifiés et a altération ferralitique situés a I'Est
du Bassin parisien correspondent a la surface in-
fracrétacée exhumée. Cette surface faconnée au
Crétacé inférieur a, ultérieurement, été fossilisée
par les sédiments marins essentiellement d'age
crétacé supérieur ; ces derniers ayant été érodés
vraisemblablement au début du Tertiaire, Le Roux
et Harmand, 2003).

La période d’altération continentale du
début du Tertiaire a probablement généré le re-
maniement de profils d’altération ferralitique in
situ ou remaniés dans le karst (Quesnel, 2003),
tant que le creusement plio-quaternaire des val-
lées est responsable d'un démantélement de ces
éléments de cuirasses (Harmand, 2004).

2.3. Les gites et sites majeurs

En France, les principaux sites de miniéres
de Fer fort s’échelonnent du Pays de Montmédy a
l'ouest, a la partie septentrionale du Pays-Haut a
I'est.

Deux sites majeurs et représentatifs se
dégagent. Ce sont:

2.3.1. Les miniéres de la Borne de Fer a
Aumetz

Le gite de la Borne de Fer (Figs 1-2, 5)
est le seul qui coincide avec une cuirasse ferru-

gineuse en place. Les miniéres qui s‘étendent
sur environ 125 ha, se trouvent sur le territoire
de la commune d’Aumetz, a 5 km d’Esch-sur-Al-
zette (Grand-Duché de Luxembourg). Le gite,
matérialisé par une butte surbaissée qui culmine
a 450 m, domine d’une trentaine de meétres le pla-
teau d’érosion du sommet de la cote du Dogger
et surplombe de plus de 150 m, la dépression ar-
gilo-marneuse du Lias.

Les profils d’altération ont une épaisseur
comprise entre 15 et 40 m (Quesnel et al., 2006).
Ils recouvrent les Calcaires a polypiers supé-
rieurs (Maubeuge, 1959). La coupe dégagée
au sommet de la butte sur 3,35 m de hauteur
montre l'alternance de bancs fortement cuiras-
sés (jusqu’a 50 cm), de blocs de cuirasses et de
niveaux argileux, certains d’entre eux contenant
des sables fins quartzeux (Fizaine, 2012). Ces
derniers expliquent les faciés gréseux observés
en lames minces.

L'évaluation approximative du gite était
estimée en 1849 a 2.500.000 tonnes de minerai.
La fermeture définitive est intervenue en 1881,
date concomitante a l'installation par le maitre
de forge (de) Wendel, a Hayange, d'une premiére
aciérie Thomas de quatre convertisseurs qui per-
mettaient I'affinage des fontes phosphoreuses is-
sues de la « Minette » lorraine.

Fig. 5 - Photographie de la cuirasse a facies
métanodulaire de la base de la Borne de Fer
(Aumetz, Photo Fizaine, 2012).

Fig. 5 - Picture of the basis of the Borne de Fer
ferricrete (metanodular facies,
(Aumetz, Fizaine, 2012)
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2.3.2. Les miniéres de Saint-Pancré

On comprend sous le nom de miniéres
de Saint-Pancré, les exploitations qui s’étendent
sur le territoire de sept communes situées entre 4
et 8 km a I'ouest de Longwy.

Le site principal étudié (Fig. 1), situé a 8
km a I'W de Longwy, se développe sur le sommet
de la cote de Moselle a des altitudes comprises
entre 350 et 400 m. La roche encaissante du mi-
nerai est constituée selon la position dans le profil
(Figs 3-4), a la base par la Formation des Calcai-
res a polypiers supérieurs (Bajocien moyen) et au
sommet par les calcaires du Bajocien supérieur
représentés par I'Oolithe de Doncourt et I'Ooli-
the de Jaumont.

Toutefois, I'aspect actuel est celui d’un pa-
[éokarst vidé de son contenu, mis a part un bloc
de plusieurs tonnes de Fer fort. Le paléokarst se
décline en couloirs de plusieurs métres de largeur
de direction N60°E, de dolines et de lapiaz.

La profondeur maximale des couloirs est
de 9 m, toutefois, la profondeur initiale était plus
grande lors de I'exploitation, les couloirs ont large-
ment été remblayés naturellement par les éboulis
issus des parois calcaires.

Plusieurs auteurs (Baeckeroot, 1929 ;
Maubeuge, 1969) ont signalé la présence sur le
site de blocs et de galets de Pierre de Stonne,
quartzite pédogénétique d’age paléogene formé
sous des paléoenvironnements chauds et secs du
Paléocéne ou de I'Eocéne qui jalonne la surface
continentale éocéne (Quesnel, 1993).

Les miniéres de Saint-Pancré, étaient déja
connues au Moyen-Age (mention de 1201 dans
les archives de I’Abbaye d’Orval, propriétaire de
la Forge de Buré sur le Dorlon). Elles cesseront
toute activité le 31 décembre 1865 en raison des
colts devenus prohibitifs de I'exploitation (a la fin
de I'exploitation, une tonne de minerai lavé néces-
sitait I'extraction de 15 tonnes de « terre & mine »).

2.3.3. Les autres sites

lIs se déclinent, d’'une part en sites des
plateaux, a proximité du front de cote et d’autre
part, en site de vallées sous forme d’éléments re-
maniés (Fig. 1).

Sur le territoire belge, les gites se limi-
tent aux incursions de la cuesta du Bajocien,
notamment sur les territoires de Ruette-Grand-
court et, dans une moindre mesure, a Halanzy, a
Couvreux et a Montquintin (Delhez, 2004).

Il en est de méme pour les sites de Fer
Fort, désigné sous le terme de “Bohnerz”, du
Grand-Duché du Luxembourg, limités aux avan-
cées de la cuesta dominant la dépression du
Gutland et les localités de Differdange et Rume-
lange.

3. LES TYPES DE MINERAIS ET LEURS CARACTE-
RISTIQUES MACROSCOPIQUES ET MICROS-
COPIQUES

3.1. Les types de minerais

Les données pétrographiques permet-
tent de déterminer trois types de minerais (Fi-
zaine, 2012) :

- des minerais de « Fer fort » issus d’'une méme
cuirasse ferrugineuse ;

- des minerais de deuxiéme génération ayant
subi plusieurs stades de transformation ;

- des grés ferrugineux définis par la présence de
nombreux grains de quartz détritiques cimen-
tés par des oxydes de fer.

Concernant les relations entre les forma-
tions ferrugineuses et le karst, Jean-Paul Fizaine
(2012) a défini quatre grands types de forma-
tions :

- des vestiges de cuirasses in situ associées a un
karst profond. Entrent dans cette catégorie, la
ferricrete de la Borne de Fer et les restes de la
cuirasse de Saint-Pancré observés dans la do-
line de la Blanche-Haye ;

- des éléments de cuirasse démantelée, piégés
dans le karst profond, notamment de puits de
plusieurs dizaines de métres de profondeur ;

- des éléments de cuirasses piégés dans un karst
de quelques métres de profondeur ou situés a
la surface des plateaux ;

- des éléments remaniés, voire transformés, issus
de cuirasses démantelées, situés sur les ver-
sants ou dans des cavités karstiques en rela-
tions avec un paléoexutoire.
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3.2. Caractéristiques des différents
types de minerais

3.2.1. Les faciés de la Borne de Fer
La ferricrete de la Borne de Fer présente

un caractére quasi-unique a cette latitude sur le
territoire national, voire en Europe occidentale,

car on peut y observer, in situ, cing des huit stades
d’aggradation / dégradation d’une cuirasse ferru-
gineuse, définis par Tardy (1993) :

- Stade nodulaire de I'aggradation (stade 4). Ce
stade, qui correspond au passage de la carapace
a la cuirasse, est situé dans la partie basse accessi-
ble du gite de la Borne de Fer et est visible sur un

P ey e 5 Y

e O 10 Cm

Fig. 6 - Planche photographique de faciés de Fer fort (Photos Fizaine) :
(1) : Bloc de cuirasse a facies massif (Borne de Fer, Aumetz) ; (2) : bloc de cuirasse dégradée a facies
protopisolitique, Borne de Fer) ; (3) : Pisolites sphériques ou ovoides libres (Borne de Fer) ;
4) : coupe du conglomérat a pisolites et a galets de quartz (Les Miniéres, Villécloye).
Fig. 6 - Pictures of “Fer fort” facies (Photos Fizaine):
(1): block of ferricrete with massive facies (Borne de Fer, Aumetz); (2): block of degraded ferricrete with
protopisolithic facies, Borne de Fer); (3): isolated spherical pisolites (Borne de Fer);
(4): section of the pisolithic and conglomeratic ferricrete with quartz pebbles (Les Miniéres, Villécloye)
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dénivelé de 10 a 15 metres (Fig. 5). Tardy (1993)
a montré que le passage a la cuirasse s’est opéré
par une réduction des vides, une rubéfaction du
fond matriciel et une augmentation du nombre
mais surtout de la taille des nodules. L’aggrada-
tion s’est développée par concrétionnement,
ferruginisation et induration du plasma nodulaire
et internodulaire en méme temps que se perdait
I'arrondi des nodules par coalescence ou par den-
sification du fond matriciel.

- Stade du faciés massif, épicentre du télesco-
page de l’aggradation / dégradation (stade 5).
Ce stade qui se développe a environ 1T m sous le
niveau actuel du sol atteint une puissance d’or-
dre métrique. Il correspond au cuirassement ul-
time. Le faciés est trés massif et trés homogene
(Fig. 6:1). Le fond matriciel du stade nodulaire
s’est progressivement enrichi en fer, les nodules
se sont dilués. Le cuirassement a atteint le pa-
roxysme de I'accumulation du fer en milieu dés-
hydratant. Les structures pisolitiques sont a peine
observables a I'ceil nu, le recours a I'examen mi-
croscopique s’avere nécessaire (Fig. 7:1). Ce der-
nier montre un plasma constitué d’oxydes de fer
plus ou moins hydratés de couleur jaune a brun
foncé. Le squelette est formé de grains de quartz
détritiques trés nombreux de diamétres compris
entre 50 et 500 um et de trés petits grains néo-
formés (20 a 50 ym). Les traits pédologiques
sont surtout représentés soit par des nodules sans
cortex (P1), soit par protopisolites présentant une
zone corticale marquée (P2).

- Stades 6 et 7 de la dégradation (protopisoliti-
que, parapisolitique). Les nodules se sont trans-
formés progressivement en pisolites. On assiste a
la dégradation du fond matriciel et a la formation
de cortex de grande taille, soit a partir du facies
massif, soit directement a partir du stade méta-
nodulaire. La dégradation s’est mise en place
par développement des cortex et des cernes, en
méme temps que se perfectionnait I'arrondi des
pisolites (Fig. 6:2). Les concentrations de silice
(sous forme d’un gres trés fin) et de fer sont net-
tement discernables a I'examen au microscope
métallurgique (Fig. 7:2).

- Stade final de la dégradation (stade 8) : I’horizon
de démantélement. Les pisolites finissent par se
détacher les unes des autres pour former un hori-
zon caillouteux ou graveleux de surface meuble, ré-
sultant du démantélement sur place, sans transport

des pisolites formées au sein méme de la cuirasse
(Fig. 6:3). La forme arrondie ou sphérique des pi-
solites est obtenue par altération in situ des nodules
ou du faciés massif de la cuirasse et non pas par
transport de surface et arrondi mécanique. Le cor-
tex est constitué essentiellement de geethite alumi-
neuse. Les cernes de goethite séparent ainsi deux
domaines : le premier, a l'intérieur des pisolites est
hématique, finement poreux et induré, le second a
I'extérieur est plus riche en goethite (Nahon, 1976).
Les nodules a cceur d’hématite prennent une forme
sphérique. Ce sont des pisolites “vraies” dont la
taille diminue vers le haut du profil.

La mise en évidence de ces différents
stades caractéristiques, permet de pouvoir consi-
dérer la Borne de Fer comme une véritable cui-
rasse ferrugineuse telle que décrite par différents
auteurs (Nahon, 1976 ; Tardy, 1993). Toutefois,
les stades 1 (horizon tacheté) a 3 (carapace a fa-
ciés paranodulaire) de Tardy (1993) n’ont pas été
identifiés.

3.2.2. Les autres faciés

Des éléments de cuirasse démantelée,
piégés dans le karst profond ou remaniés dans les
vallées présentent également des faciés caractéris-
tiques. Ainsi, I'analyse microscopique d’un échan-
tillon de Fer fort a faciés massif issu du lapiaz (cré-
tes de largeur décimétrique a métrique séparées
par des rainures ou couloirs de dissolution karsti-
que) du bois Bayard a Saint-Pancré (type B, voir ci-
dessus), révele la présence d’un plasma constitué
surtout d’oxydes de fer de couleur brun foncé a
rouge vif et d'un squelette formé de cristaux de
quartz néoformés de 50 um a 1,5 mm (Fig. 7:3). Le
plasma est marqué par la présence d’accrétions fer-
rugineuses plus ou moins hydratées. L’échantillon
de Fer fort a faciés massif provenant des miniéres
d’Hussigny-Godbrange (type C) réveéle la présence
de nombreux grains de quartz. L’'examen au mi-
croscope métallurgique fait, quant a lui, apparaitre
des pisolites avec ou sans cortex (Fig. 7:4).

Les minerais de type D sont représentés
en premier lieu par un remplissage d’une galerie
karstique (le Haut de Séry) en connexion avec un
paléoniveau de la Chiers dominant le fond de val-
lée d’environ 150 m et en second lieu par des
éléments épars de fer fort situés sur une terrasse
dégradée de I'Othain, affluent de la rive gauche
de la Chiers.
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La grotte-miniére du Haut de Séry a
conservé les restes d’'un remplissage essentielle-
ment argileux contenant de trés nombreuses mi-
cro-pisolites autrefois exploitées par les mineurs
(Fig. 8). L'observation en lame mince a révélé la
présence dans les pisolites de trés nombreux mi-
cro-grains de quartz (Fizaine, 2012).

L'échantillon issu des minieres de Villé-
cloye situées sur le versant d’une vallée affluente
de la Chiers (Othain) est I'un des plus originaux
puisqu’il présente un faciés conglomératique

avec des galets de quartz de dimensions centi-
métriques associés a des pisolites ferrugineuses,

entiéres ou brisées, a cortex multiple ou unique
(Figs 6:4, 7:5).

4. CARACTERISTIQUES CHIMIQUES ET
MINERALOGIQUES
4.1. Les analyses chimiques

Dans la région qui s'étend des Crétes pré-
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ardennaises a I'Est du Pays-Haut, 37 analyses ont
été effectuées (dont 29 concernent le secteur si-
tué a I'Est de la Chiers).

En général, les minerais sont trés riches
en Fe,O, (Fig. 9). Ainsi, on observe une teneur
supérieure a 50 % pour 87 % des gites et deux
échantillons atteignent, voire dépassent les 80 %.
En revanche, la teneur en silice est trés disparate
(entre 2,34 et 52,73 %). Les faciés gréseux ou
protopisolitiques présentent évidemment les te-
neurs les plus élevées. Ceci confirme, si besoin
était, I"équilibre fer / silice.

Concernant les autres éléments chimi-
ques, leur part est en général trés faible. C'est
le cas pour I'alumine, la totalité des échantillons
montrant des spécimens peu bauxitisés (moyen-
ne : 3,27 % Al,O,).

La caractéristique majeure concerne le
trés faible pourcentage de phosphore (qui rendait
la fonte cassante avant l'utilisation du procédé
Thomas-Gilchrist a partir des années 1880), la te-
neur médiane étant de 0,25 %. En revanche, la
teneur en phosphore du Minerai de fer des Prés
a Pétange (Rasenerz) issu du minerai de fer ooli-
thique jurassique est de 1,58 %. Ainsi la forte

teneur en fer et la faible teneur en phosphore
donnait une importance au minerai de Fer fort.

Les teneurs en calcium sont faibles
et, pour 65 % des gites, comprises entre 0 et
0,20 %. Pour les autres résidus alcalins (MgO,
Na,O, K,0), les teneurs médianes sont, du fait
du lessivage, conformes aux autres ferricrétes et
se réduisent respectivement a 0,13 % ; 0,03 % et
0,05 %. Les teneurs des autres métalloides (MnO
et TiO,), comprises dans les mémes écarts (entre
0 et 0,91 %), ne sont pas significatives.

Les résultats des analyses par pertes au
feu (principalement dues aux groupements OH
des hydroxydes et oxy-hydroxydes de fer) présen-
tent des valeurs disparates, comprises entre 1,39
et 15,50 %. Il apparait que les grés ferrugineux
possedent une perte au feu moindre que les fa-
ciés plus altérés de Fer fort.

Lindice d‘altération et de lessivage (QDJp)
est fourni pour les analyses récentes (Fizaine,
2012). Cela permet de distinguer pour le Pays-
Haut, des populations de minerai en fonction de
Iintensité de lessivage et de laltération depuis
des valeurs faibles (0,05) jusqu’a des valeurs trés

élevées (0,10 - 0,36).

Fig. 7 - (page opposée) Planche photographique de lames minces de Fer fort (Photos Fizaine) :
(1) : organisation interne d’un faciés massif de la Borne de Fer, Aumetz ; P1 : nodule sans cortex ;
P2 : protopisolite avec un cceur évidé (LN x8 ; 1 graduation = 125 um) ; (2) : microscopie métallurgique d’un
facies protopisolitique de la Borne de Fer avec pisolite a cortex multiples (microscope métallurgique : LAM
Jarville) ; (3) : microscopie d’un faciés massif de deuxiéme génération (Bois du Pas Bayard, a Saint-Pancré).
NB : la photographie a été réalisée par adjonction d’une lame retardatrice (V4 A) pour augmenter le contraste
entre les minéraux LPA x100 (1 graduation = 10 um) ; (4) : microscopie métallurgique d’un rognon de Fer
fort a faciés massif (Les Miniéres, Hussigny-Godbrange ; P1 : pisolite avec cortex avec un diamétre estimé a
800 um, P2 : pisolite sans cortex. Les grains de quartz (Q) et les vides (V) apparaissent en teinte plus
sombre ; (5) microphotographie du conglomérat a pisolites et a galets de quartz de Villécloye : blanc : sque-
lette constitué de grains de quartz (Q) hétérométriques ; brun : pisolites “vrais” a cortex multiples (P1) et les
pisolites a cortex unique (P2), sous forme intégrale ou de débris ; LPNA x10 (1 graduation = 100 pm).
Fig. 7 - (opposite page) Pictures of thin sections of “Fer fort” (Photos Fizaine): (1): inner frame of the
Borne de Fer massive facies (Aumetz); P1: nodule without cortex; P2: protopisolith with a hollowed
out heart (LN x8; 1 graduation = 125 um); (2): metallurgical microscopy of a protopisolithic facies with
a multiple cortex of the Borne de Fer (metallurgical microscope: LAM Jarville); (3): microscopy of a
second generation massive facies (Wood of the Pas Bayard at Saint-Pancré). NB: the photography was
realized by addition of a retarding blade (/4 A ) to increase the contrast between minerals LPA x100
(1 graduation = 10 um); (4): metallurgical microscopy of a “Fer fort” nodule with a massive facies (Les Minieres,
Hussigny-Godbrange; P1: pisolith with cortex with a diameter estimated at 800 um, P2: pisolith without cortex.
Quartz grains (Q) and space (V) appear darker color; (5) microphotography of the pisolithic and conglomeratic
ferricrete with quartz pebbles of Villécloye; white: clastic quartz grains (Q); brown: multiple cortex pisolites
(P1) and one cortex pisolite (P2); LPNA x10 (1 graduation = 100 um).
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Fig. 8 - Gouffre-miniére du Haut des Scieries, détail du remplissage (Viviers-sur-Chiers). Le cliché permet
d’examiner les vestiges du remplissage abandonné par les mineurs au sommet de la galerie : a la base du
remplissage conservé, on observe encore des lits d’argiles avec une forte densité de granules ferrugineux
ou papules et au sommet, des rythmites argileuses, affaissées au centre et totalement exemptes d’éléments
ferrugineux (Fizaine, 2012).

Fig. 8 - Mine cave of the “Haut des Scieries”, detail of the filling (Viviers-sur-Chiers). The picture shows the
remains of the filling at the top of the gallery after their abandonment by the miners: the filling correspond
to beds of clays with a strong density of ferruginous granules or papules at the basis, and upper, to subsided
clayey rythmites without ferruginous nodules (Fizaine, 2012).

SiO,

Fig. 9 - Graphique ternaire des principaux
composants (Fe,0,, SiO, et Al,O,) des minerais
de Fer fort du Pays-Haut, de la Gaume et du
Gutland (rouge : analyses récentes, gris :
analyses anciennes, Fizaine, 2012).
Fig. 9 - Ternary graph of the main components
(Fe,O,, SiO, and Al,O,) of the “Fer fort” ironstone
of the Pays-Haut, the Gaume and the Gutland
(red: recent analyses, grey: former analyses,
Fez0s Fizaine, 2012).

Al, 0,

100 80 60 40 20 0



Le minerai de Fer fort des plateaux du Bajocien des régions frontalieres 133

3.2. Les analyses minéralogiques

Pour la région étudiée située entre les
Crétes ardennaises et la Moselle, nous disposons
de sept analyses diffractométriques. La composi-
tion minéralogique des échantillons de minerai
de fer se résume pour l'essentiel a un seul oxy-
hydroxyde de fer : la goethite systématiquement
accompagnée de quartz. Seul, le conglomérat
de pisolites de Villécloye tranche singulierement
avec cette monotonie, en affichant de I’lhématite
qui est peu commune dans le Bassin parisien.

6. CONCLUSIONS

Le minerai de Fer fort du sommet de la
cote de Moselle présente en réalité de multiples
faciés liés d’'une part aux processus d’aggrada-
tion/dégradation des cuirasses ferrugineuses,
et d’autre part au démantélement des ferricre-
tes originelles et au remaniement des éléments
ferrugineux dans le karst et dans les vallées qui
drainent le plateau du Dogger, essentiellement la
Chiers et ses affluents.

Les faciés du minerai de Fer fort ont donc
présenté a toutes les périodes précédant la Révo-
lution industrielle un grand intérét en raison de
la teneur élevée en fer et de la quasi-absence de
phosphore. Mis a part les sites de la Borne de Fer
et peut-étre de Saint-Pancré ou une cuirasse ferru-
gineuse existait encore avant son exploitation (Jac-
quot, 1849), les miniéres coincidaient avec des sites
relativement exigus situés le plus souvent en contex-
te karstique, ce qui était compatible avec une ex-
ploitation artisanale, mais ne I'était plus a I'époque
industrielle qui demandait une quantité plus volumi-
neuse de minerai. En outre, 'épuisement progressif
des miniéres (par exemple le site de Saint-Pancré est
épuisé des 1865) conduit a leur abandon dés avant
I'exploitation massive de la Minette.

Notons également que les sites, situés
sur les plateaux, a proximité des villages et dans
les terroirs mis en culture, étaient trés accessi-
bles. Les minerais pouvaient étre acheminés
rapidement vers les lavoirs de minerais situés a
proximité, en général dans le méme finage (com-
me a Saint-Pancré ou les lavoirs se situaient sur
le versant au droit des sources ou dans la vallée
échancrant la cote. Les forges se situaient, quant
a elles, dans les vallées.

Les matériaux a base de goethite donnent
par abrasion une poudre ocre jaune a ocre brun.
Aprés chauffage du matériau a plus de 350°C, la
goethite est transformée en hématite rouge don-
nant alors par broyage ou abrasion une poudre
de couleur rouge intense. Notons encore que la
présence de grains de quartz permet une auto-
abrasion aisée du matériau et que l'occurrence
éventuelle de minéraux argileux peut conférer
des propriétés particulieres a la poudre, notam-
ment concernant I'adhérence de la poudre sur
un support sur lequel elle serait appliquée.

Ainsi, les recherches récentes sur le Fer
fort, notamment sur la variété des facies et leur lo-
calisation précise permettent d’envisager des étu-
des géoarchéologiques futures qui permettront
d’étoffer les nouveaux travaux dans le domaine
de la paléométallurgie a différentes époques, de
I’Age du Fer a la période proto-industrielle.
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Image au microscope optique polarisant d’'un minerai de fer oolithique belge (Famennien, Synclinorium de Namur, BE)

4.1. CHALMIN E, CASTETS G., DAVID B., BARKER B., DELANNOY J.-J., LAMB L., GENESTE J.-M., SOUFI F.,
PAIRIS S., HOERLE S., BOCHE E & KATHERINE M., 2016. Etude des pigments rouges du panneau
du « Genyornis », Terre d’Arnhem, Australie : origines de I'hématite ? : 139-160.

4.2. TRABSKA J., OLIVA M., GAWEL A. & TRYBALSKA B., 2016. Dolni Véstonice | female grave
(DV3). Red colourants and other components of the burial fill up and grave floor : 161-178.

4.3, KITZIG J. & RAMMINGER B., 2016. Use and distribution of colourants in Western LBK sites :
179-186.

4.4, THEVENET C., 2016. Quelques hypothéses quant a I'usage des matiéres colorantes rouges
dans les sépultures du Néolithique ancien du Bassin parisien : 187-199.

4.5. JODRY F., MINNI D. & VAN ES M., 2016. L’acquisition et I'exploitation des roches riches en
oxydes de fer en Alsace du Néolithique a La Téne : 201-218.

In: C. BILLARD et al. (éd.), Autour de I'hématite / About haematite. Actes de / Acts of Jambes,
7-8/02/2013, Volume 2, Liege, ERAUL, 143 - Anthropologica et Preehistorica, 126/2015.



Anthropologica et Prahistorica, 126/2015 (2016) : 139-160

Etude des pigments rouges du panneau du « Genyornis »
Terre d’Arnhem, Australie : origines de I’hématite ?

Emilie CHALMIN, Géraldine CASTETS, Bruno DAVID, Bruce BARKER,
Jean-Jacques DELANNOY, Lara LAMB, Jean-Michel GENESTE, Faycal SOUFI,
Sébastien PAIRIS, Stéphane HOERLE, Elisa BOCHE & Margaret KATHERINE

Abstract:
Study of red pigments from the “Genyornis” panel, Arnhem Land, Australia: what are the origins of the haematite?

Western Arnhem Land'’s rock art is world famous yet very poorly dated. Understanding its history over tens of thou-
sands of years has major implications for understanding Aboriginal cultural history in Australia. In particular, very little is
known about the composition of paints and the techniques used to make Rock Art. Here we investigate the pigments and
rock surfaces of an undated rock painting that has been argued in the literature to represent the extinct megafaunal bird
Genyornis newtoni, thought to have become extinct across Australia 40-45 000 years ago. Small flakes of pigmented and
unpigmented rock were sampled from the so-called Genyornis panel in order to address three major questions concern-
ing: i) the constituents of the pigments used and their modes of preparation (mixing with extender(s) or binder(s); grinding;
heat treatment); (ii) the geological formations which provided such pigments; and (iii) the antiquity of paintings on the
rock walls. Following macroscopic observations, pigment compositions were analyzed by scanning electron microscopy
coupled with energy-dispersive X-ray spectrometry (SEM-EDX) and Raman microspectroscopy. Complementary structural
information was obtained using X-ray diffraction (XRD). Both unprepared samples and cross-sections of resin-embedded
samples were analyzed to obtain morphological, chemical and structural characterizations.

Iron oxides (hematite Fe,O, and goethite FeOOH) were identified in the paint layer. A white alumino-phosphate-rich
matrix was identified as a weathering, microstratigraphically basal bedrock layer on the rock wall. The punctual presence
of gypsum (CaSO,, 2H,0) was observed as an underlayer below the pigment and could be explained by the weathering
process of the quartzite support.

This study highlights the difficulty of obtaining information on ancient pigments significantly modified through time in
a relatively open site and distinguishing poorly crystallized iron oxides, which result from the weathering of rocks and the
sub-micronic iron oxide crystals in the leached paint layer.

Keywords: rock art, red pigment, Jawoyn, Arnhem Land (Australia), physico-chemical analyses, weathering processes.

Mots-clés :
d’altération.

art rupestre, pigment rouge, Jawoyn, Terre d’Arnhem (Australie), analyses physico-chimiques, processus

1. INTRODUCTION

Les représentations pariétales constituent un
mode d’expression fréquent dans de nombreu-
ses cultures, des plus anciennes du Paléolithique
supérieur en Europe (36 500 BP pour la grotte
Chauvet (Clottes et al., 1990) et aux environs de
40 000 BP en Espagne (Pike et al., 2012) et en In-
donésie (39 900 BP pour Sulawesi, (Aubert et al.,
2014) ou datant du Pléistocéne supérieur en
Australie (David et al., 2013), jusqu’a plus récem-
ment dans le reste du monde (art dit traditionnel

comme l'art rupestre San (Drakensberg, Afrique
du Sud, (Lewis-Williams, 2006) ou l'art Aborigene
ethnographique australien). Ces dessins ou ces
peintures peuvent étre datés a partir de mesures
relativement directes [(méthode du '*C) (Valladas
et al., 2001, 2005)] ou de fagon plus indirecte
[datation d’encroGitement de calcite (Pike et al.,
2012), corrélation et croisement avec les fouilles
archéologiques (David et al., 2011), comparaison
stylistique....]. Malgré une diversité de temps,
d’environnements (grotte, abri sous roche, escar-
pement, plein air), de supports (grés, calcaire), de
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styles et de thémes (animaux, scéne de chasse,
fécondité, figures abstraites, représentation hu-
maine, sexualité), I'’élément commun de tout cet
art rupestre, lorsqu’il n’est pas gravé, est l'utilisa-
tion de pigments.

Il existe quatre couleurs majoritairement
utilisées en peinture pariétale : le rouge, le noir,
le jaune et le blanc. La nature de ces pigments
interroge toujours les archéologues et les ethno-
archéologues afin d’accéder aux modes de pré-
paration, aux sources de matiéres premiéres et
de comprendre les relations avec les vestiges en-
fouis. Depuis les premiéres analyses de pigments
réalisées sur des blocs par G. Courty (Courty,
1902) et sur des figures par H. Moissan (Moissan
1902, 1903) a I'aube de la reconnaissance de I'art
préhistorique en Europe de l'ouest (Cartailhac &
Breuil, 1903), on caractérise avec de plus en plus
de finesse les constituants des pigments.

Depuis les années 1980-1990, les dévelop-
pements méthodologiques et analytiques permet-
tent de mieux définir la composition des pigments
préhistoriques, mais également d’identifier certai-
nes ressources employées ainsi que des mélanges
possibles de minéraux (Clottes et al, 1990; Lor-
blanchet et al., 1988; Menu & Walter, 1992). Les
résultats relévent que les noirs peuvent étre ob-
tenus a partir soit d’'oxyde de manganése, soit de
charbon de bois ; les couleurs « ocrées » variant
du jaune au rouge en passant par le brun peu-
vent étre obtenues par des oxydes de fer (Fe,O,,
FeOOH) ou ocres, argiles riches en oxyde de fer.
Bien que théoriquement des pigments organiques
soient susceptibles de produire du rouge (par
exemple prés de Kawonyama dans 'ouest de la
Péninsule de Cap York au nord de I’Australie, une
tradition locale du peuple Aborigéne utilise un pig-
ment rouge extrait de racines d’arbre (observation
personnelle de Bruno David), aucune trace n’a
pour l'instant été identifiée en contexte archéolo-
gique. Quant au blanc, couleur moins fréquente
au Paléolithique en Europe, il s’agit de kaolinite,
de gypse, de talc ou autre minéral blanc (calcaire,
coquille réduite en poudre), suffisamment friable
pour étre transformé en poudre et dont la nature
est souvent corrélée a la géologie régionale.

Depuis le développement de techniques ana-
lytiques plus appropriées, une attention particulie-
re est portée a la nature des pigments utilisés dans

les peintures pariétales et aux modes opératoires,
de la collecte, a la préparation jusqu’a |'utilisation
(Baffier et al., 1999 ; Bonneau et al., 2012 ; Bon-
tempi et al., 2008 ; Chalmin et al,, 2003, 2006 ;
Clot et al,, 1991 ; Darchuk et al.,, 2010, 2011 ; de
Balbin Behrmann & Gonzalez, 2009 ; Hernanz
et al., 2006 ; Jezequel et al,, 2011 ; Menu & Wal-
ter, 1992). On voit également se développer les
analyses in situ sans prélévement pour éviter toute
détérioration (Beck et al., 2012a ; Huntley, 2012 ;
de Sanoit et al., 2005 ; Tournié et al., 2010 ; Zoppi
etal., 2002). Il ressort de ces nombreuses études
que le pigment rouge est systématiquement ob-
tenu a partir d’oxyde de fer (Fe,O,), appelé héma-
tite, au trés fort pouvoir colorant, et pouvant étre
associé naturellement a des argiles dans le cas des
ocres en différentes proportions, conférant ainsi
une large palette de nuances.

Au-dela de la reconnaissance du pigment,
son étude revét une autre dimension : accéder
aux connaissances techniques mises en ceuvre
par les différentes cultures passées et récentes
(art rupestre). En effet, les questions centrales
concernant les pigments préhistoriques sont re-
latives a toute la chaine opératoire, depuis leur
exploitation et leur diffusion territoriale (source),
leur production (broyage) et leur préparation de
mélanges spécifiques (addition de charges et de
liants pour modifier les propriétés mécaniques et
d’adhérence de la matiére picturale a la paroi) et
voire, de leur changement de couleur (traitement
thermique pour transformer le jaune en rouge
(Pomiés et al.,, 1999). Identifier les phases asso-
ciées au pigment lui-méme est essentiel dés lors
gu’on engage des comparaisons entre pigments
d’'un méme panneau, entre panneaux, voire entre
sites d’'un méme ensemble culturel dans le but de
distinguer des pratiques artistiques propres a une
culture ou une période de temps donnée. Ce tra-
vail vise également a identifier des schémas géné-
raux dans les chaines opératoires.

Ce travail de caractérisation a été mené sur
un site d’art rupestre Jawoyn (Terre d’Arnhem ;
Northern Territory, Australie). Sur le territoire
Jawoyn, un site d’art rupestre majeur a été redé-
couvert et étudié : le site du « Genyornis ». L'étude
des figures rouges et jaunes du panneau principal
vise a appréhender les techniques artistiques uti-
lisées par les « premiers » hommes du continent
australien. Bien qu’aucune datation n’ait pu étre
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menée directement sur les peintures, les archéo-
logues pensent que ces peintures peuvent remon-
ter au Pléistocéne supérieur, juste avant la pé-
riode d’extinction de la mégafaune il y a plus de
40 000 ans (Gunn et al.,, 2011). Le panneau prin-
cipal de ce site présente deux figures d’oiseaux,
dont I'une serait a mettre en relation avec la mé-
gafaune endémique australienne (grand oiseau
de la famille des Dromornithidae ; Tacon et al.,
2011). Des concordances faites sur la base de
données paléontologiques laissent suggérer que
I'animal représenté serait un Genyornis newtoni.
Les plus récentes coquilles d’ceuf connus de cette
espece remontent a environ 45 000 ans : dge qui
est souvent associé a l'extinction de cette méga-
faune (Bird et al., 2003; Miller et al,, 1999). Le
site de « Genyornis » souléve plusieurs questions :
les peintures remontent-elles a plus que 40 000
ans (date de l'extinction supposée du Genyornis
newtoni) ou cette espéce aurait-elle survécu plus
longtemps dans l'ouest de la Terre d’Arnhem,
que ne laissent supposer les données paléonto-
logiques ¢ La mémoire collective des peintres
aurait-elle gardé des détails précis d’animaux dis-
parus pendant plusieurs milliers d’années ? L’étu-
de des cultures orales récentes et actuelles tend
a montrer une augmentation d’inexactitudes his-
toriques et descriptives aprées plusieurs centaines
d’années. En était-il de méme dans les cultures
plus anciennes ?

Les datations directes des peintures ne sont
pas possibles sur le site du « Genyornis » compte
tenu de la nature minérale des pigments. L’étude
de ceux-ci a été menée afin d’extraire des informa-
tions pouvant renseigner sur I'ancienneté de ces
représentations pariétales. En effet, I'étude micro-
stratigraphique de ces peintures peut conduire a
une reconstitution chronologique ainsi qu’a une
connaissance sur |'altération des peintures et de
leur support. De plus, I'identification de la nature
des pigments, des phases organiques et minéra-
les qui leur sont associées constitue des indices
permettant d’accéder aux sources d’approvision-
nement. Dans cette étude, les méthodes utilisées
pour analyser les prélevements a la fois de pein-
ture et de substrat rocheux sont des méthodes
microscopiques (microscope optique, microsco-
pe électronique a balayage) et spectroscopiques
(spectroscopie Raman), permettant d’obtenir des
informations sur la composition chimique, la na-
ture des minéraux et la présence éventuelle de

constituants organiques. Ces analyses ont été
complétées pour obtenir des teneurs en éléments
majeurs et traces grace a la méthode de PIXE (Par-
ticle Induced X-Ray Emission).

2. PRESENTATION DU SITE DU « GENYORNIS »
2.1. Contexte scientifique

Ces travaux s’intégrent dans un programme
de recherche interdisciplinaire et internationale
répondant a une demande exprimée par la po-
pulation Aborigéne Jawoyn pour étudier les sites
d’art rupestre présents sur leurs territoires tradi-
tionnels  (http://connectingcountry.arts.monash.
edu.au/). Les premiers travaux archéologiques et
géomorphologiques sur ces sites ont mis en avant
leur trés haute valeur patrimoniale et archéologi-
que (David et al., 2011 ; Delannoy et al., 2012 ;
Geneste & David, 2012) ; ils sont les témoins des
toutes premiéres occupations humaines du conti-
nent australien (45 - 50 000 ans BP).

Environ 1 000 sites ont été relevés sur le seul
territoire des Jawoyns (Gunn & Whear, 2007) et
les premiers travaux de I'équipe pluridisciplinaire
du projet « Connecting Country » soulignent la
portée scientifique de ces sites (Geneste et al.,
2010). Les récents travaux menés sur ces sites
(2010, 2011 et 2012) soulévent de nouveaux
questionnements dont un certain nombre sur les
modes de préparation ainsi que sur l'origine des
pigments utilisés dans I'art Jawoyn.

2.2. Description du site archéologique du
« Genyornis »

Le site du « Genyornis », localisé au centre
du plateau de la Terre d’Arnhem, a proximité de
la source de la Katherine River, est un abri sous
roche soumis directement aux conditions climati-
ques et aux usages anthropiques (feux de brousse
contemporains). Ce site se caractérise par d’an-
ciennes générations de représentations pariétales,
dont la plus emblématique est celle représentant
apparemment la mégafaune (Genyornis ; Gunn
et al, 2011). Il fait 'objet de relevés pariétaux
(Fig. 1) et de fouilles archéologiques (en cours).
Autour de ce site, existent de nombreux autres
sites ornés : neuf autres sites ont été relevés et
deux sont en cours d’étude (ARN-0124).
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Le site de « Genyornis » s‘apparente a un
gros pinacle isolé développé dans des quartzi-
tes. Ce pinacle est soumis aux actions de I'éro-
sion et de phénomeénes gravitaires (écroulement
de pans de paroi) a l'origine de petits abris sous
roche. Le panneau étudié est situé sur le mur
nord d’un abri rocheux peu profond (Fig. 1). Le
surplomb abritant la peinture mesure prés de
5 m de long et 3 m de haut, avec une avancée
de 1,5 m. Le panneau est légérement orienté
vers le nord-est. Un tel abri semble avoir offert
une certaine protection de I'ceuvre peinte vis-a-
vis des rayons solaires qui auraient pu constituer
un facteur majeur dans I'altération des pigments
et la désagrégation de la roche. Le panneau est
toutefois sujet aux ruissellements des eaux.

l'image du « Genyornis » est la figure cen-
trale et la plus grande des 28 peintures présentes
sur ce flanc du pinacle. La surface rocheuse sur
laquelle a été peinte I'ensemble de ces figures
présente un faciés altéré ; il s'apparente a une fine
couche blanche d’altération plus ou moins visi-
ble sur I'ensemble du mur (Fig. 1). Une série de
mains négatives de couleur rouge a été réalisée

avant celle du « Genyornis », et au moins quatre
motifs lui ont été superposés (peintures rouges
et jaunes, et un dessin a l'ocre rouge). La figure
masculine grande et massive a été attribuée a une
période plus récente (Gunn et al., 2011).

2.3. Les prélévements

Au total, une sélection de 15 prélévements a
été réalisée a la fois sur la roche meére, sur la sur-
face du panneau sans pigment et sur les différen-
tes figures du site. Seuls les échantillons de roche
meére présentent une taille supérieure a plusieurs
centimetres. Les prélévements de paroi avec et
sans peinture ont été réalisés a I'aide d’un scalpel
en minimisant la quantité de matiére pour réduire
la détérioration du panneau (Fig. 2). La descrip-
tion des préléevements et leur localisation sont
présentées dans le Tableau 1.

3. METHODES

Un premier examen, réalisé sous loupe bino-
culaire, est nécessaire pour mener a bien la carac-
térisation de chaque pigment. Il permet d’exami-
ner la surface et la texture du pigment ainsi que
du support, d’appréhender I'état de conservation,

Fig. 1 - a. Photographie du panneau du ‘Genyornis’ (Terre d’Arnhem, Australie).
b. Tracé digital avec numérotation des figures (en noir).
et position des prélevements (numéro en blanc) (Gunn et al,, 2011).
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Lens 720:X150

Fig. 2 - Micrographie de I"échantillon GN1-5 et macrophotographie lors de son préléevement.

d’observer la cohésion de l'ensemble support/
couche picturale. Cette étape est primordiale
pour repérer les spécificités propres a chaque
échantillon (encroGtements, veinules, zones plus
ou moins altérées, etc. ; description dans le Ta-
bleau 1).

Un premier tri a permis de sélectionner
quelques fragments qui ont été enrobés dans la
résine avant de procéder a une coupe transverse
permettant d’accéder a la structure interne de
I’échantillon enrobé. Il est également possible
d’observer la stratigraphie de I'ensemble « roche
mére - altération de la roche - couche pictura-
le - altération de la couche picturale ou recouvre-
ment de cette derniére ». Des lames minces ont
été préparées a partir des échantillons de roche
saine et altérée, puis observées par microscopie
optique en lumiére polarisée (MOLP).

'ensemble des échantillons (coupes polies
et non préparés) a été étudié au microscope élec-
tronique a balayage couplé a un détecteur de
fluorescence X (MEB-EDX, LEO Stereoscan 440
couplé a un SDD Bruker X-FLASH 4030). Cer-
tains seulement ont bénéficié d’'une observation
avec une meilleure résolution a fort grandisse-
ment, avec un MEB a canon a émission de champ
(MEB-FEG pour Field Emission Gun) avec une plus
faible tension d’accélération (3-15kV) (ZEISS-UI-
tra+ couplé a un détecteur SDD Bruker X-FLASH
4010, de I'Institut Néel). Toutes les analyses élé-
mentaires obtenues avec le détecteur dispersif de

rayons X (EDX) ont été réalisées avec une tension
accélératrice de 20 kV.

Uidentification des phases minérales et or-
ganiques a été réalisée par microspectrométrie
Raman (Jobin-Yvon-Horiba, modéle T64000, cou-
plé a une caméra couleur intégrée dans l'appareil
permettant de visualiser I"échantillon en lumiére
blanche et le point d'impact du faisceau laser vert
(514,5 nm). Les mesures ont été faites avec un ob-
jectif x50 et une puissance du laser de 0,8 mW
(pour un grossissement a x10). La résolution spec-
trale est de 4 cm™.

Les analyses chimiques ont été menées a
partir d'une technique non destructive (PIXE) et
n‘impliquant aucune préparation de I'échantillon
au préalable. l'analyse PIXE a été réalisée avec
I'accélérateur de particule AGLAE, installé au Cen-
tre de Recherche et de Restauration des Musées
de France (C2RMF). Les nouvelles performances
de l'installation ont permis 'acquisition d’image-
rie quantitative avec un faisceau de protons de
3 meV avec une résolution spatiale de 10 pm.
L'acquisition se fait a partir de cing détecteurs
Si(Li), un dédié pour les éléments légers (BEO), les
quatre autres pour les éléments plus lourds équi-
pés de différents filtres (HE1, HE2 et HE3 avec
50 um d’Al, HE3 complété par 20 um de Cr et
150 um de Mylar, HE4 avec 100 um de Be, selon
le protocole développé par Beck et al., 2012b). La
quantification et 'extraction des spectres se font
grace au logiciel Gupixll (Maxwell et al., 1995).
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Composition chimique (en % massique, en ppm)
N° Emplacement | Couleur |  Description obtenue par PIXE
Si Al K P Fe Traces
Coloration
GN1-1 | Genyornis R homogéne - . . .
Veinules rouges
GN1-2 Lance (intersection) R+]J Ef)lpratlpn - - - -
étérogéne
C9l9rati9n Na, Mg, S, Cl,
GN1-3 Petit émeu R+r |hétérogene 21,4 | 8,3 0,9 8,6 6,9 [Ca, Ti, Mn, Zr, Sr,
Zone brillante Ba
Coloration Na, Mg, S, Cl, Ca,
GN1-4 |Llance R+r |hétérogeéne 339 40 | 08 | 3,7 | 41 Ti, Mn, Zr,
Zone brillante S, Ba
Coloration
homogene Na, Mg/ S, ¢Cl,
GN1-5 Kangourou 1 R N 379 | 4,8 0,8 0,5 2,0 | Ca, Ti, Mn, Zn,
EncroGtements 7r S Ba
blancs et gris "
Coloration |
homogéne Na, Mg, §, Cl,
GN1-6 Kangourou 2 R Encrodit s 41,3 | 3,4 0,3 0,2 1,4 | Ca, Ti, Mn, Zn,
ncroltemen Zr S, Ba
blancs et gris
Inhomogénéité des
GN1-7S | Entre les 2 oiseaux B--G | teintes - - - -
Texture cristalline
GN1-8 Ligne verticale J Eoloratlon - - - -
omogéne
Coloration
GN1-9 |Panneau nord R hétérogene - - - -
Encroltements gris
Coloration
GN1-108 ]Aﬁo‘iffsgs de B |homogene 201 79 | 07 [152] 3,9 Na'TiMZg; %f éi'i 5
Texture compacte e
. Coloration Na, Mg, 5, ¢Cl,
GNT1-11 | Genyornis R PPN 20,7 | 8,0 08 | 11,3 | 3,5 | Ca, Ti, Mn, Zn,
hétérogene
Zr, S, Ba
GN1-16 Pgnneau ouest - R+r Cf)lg)ratlf)n i i i
oiseau hétérogéne
Registre inférieur du Coloration
GN1-17 |panneau du R h R - - -
G - omogene
enyornis
Roche |30mmet du rocher, Cristallin et 287 | 218 | Na, Mg, Ca, Cl,
. méme banc que B N 45,6 | 9,5 4,1 /
Saine Genyornis homogéne ppm | ppm Ti, Zr, Sr, Ba
Roche Sommet du rocher, Texture homogeéne 929 Na, Mg, S, CI, Ti
P méme banc que B auR . 44,7 | 11,3 | 7,6 0,2 P e
altérée Genyornis et pulvérulente ppm Zr, Sr, Ba

Tab. 1 - Description des échantillons de surface avec et sans pigment et de la roche
(couleurs : B = blanc, R = rouge, R = rouge foncé, r : rouge clair, ) = jaune, G = gris).
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4. RESULTATS ET DISCUSSION
4.1. La roche et son altération
4.1.1. Les constituants minéraux

L'observation des lames minces de la ro-
che complétée avec des mesures en spectros-
copie Raman confirme la présence majoritaire
de quartz [(SiO,)(bandes a 208, 353, 394-402,
462, 710, 819 and 1170 cm™)], dont la taille des
cristaux est de 'ordre de plusieurs centaines de
microns. Entre les cristaux, on peut observer un
nourrissage de fluide siliceux et de fins joints de
grains pour les faciés non altérés (zone du bas
de la Fig. 3a). Ce nourrissage disparait au profit
de plus larges joints de grains dans les zones plus
altérées (dans la partie supérieure de la Fig. 3a).

D’autres petits cristaux de la taille d’une
dizaine de microns sont également reconnais-
sables en microscopie a lumiére polarisée de
part leur couleur et leur forme (Fig. 3). Il pour-
rait s’agir de cristaux d’apatite [Ca.(PO,),(OH)]
possédant un faible indice de réfraction et de
cristaux de zircon (ZrSiO,) sans biréfringence et
apparaissant opaques en lumiére polarisée ana-
lysée. Quelques petits grains rouges semblent
étre des oxydes métalliques.

'analyse chimique par MEB-EDX et par PIXE
confirme une large teneur en Si, mais précise la

présence d’'une teneur non négligeable en Fe,
Al, K et P. A partir d’une cartographie chimique,
il ressort que ces éléments sont présents entre
les joints de grains de quartz. D’apres la mor-
phologie observée au MEB, cette phase d’alu-
minosilicate peut étre attribuée a des feldspaths
potassiques. L'analyse fine par PIXE permet de
détecter des éléments traces tels que le Na, Mg,
Ca, Ti, Zr, Sr et Ba dont la teneur reste stable
quel que soit I'état d’altération de la roche.

Une telle dissolution privilégiée des zones
de nourrissage a été observée lors des proces-
sus de latérisation de sols constitués de quart-
zite (Howard et al., 1995), lors de la formation
de néogrés (Martini, 1987), ainsi que lors de la
formation de pseudo-karsts dans les quartzites
(Wray, 2003). Ces dissolutions sont associées a
une augmentation des teneurs en Fe et Al, voire
de K, au détriment du Si, conduisant a la forma-
tion d’oxydes de fer et d’oxydes d’aluminium.

On retrouve fréquemment dans les faciés
altérés de quartzite la présence de kaolinite et
d’hématite, mais également de phases moins
stables tels que des micas et feldspaths (Howard
et al.,, 1995 ; Prieto et al., 2000 ; Wray, 1997,
2003). Pourtant la présence et I'enrichissement
en P sont moins remarqués (Prieto et al., 2000),
il pourrait s’agir d’'une phase d’alumino-phos-
phate encore mal identifiée et qui semble non
cristalline (résultats DRX non présentés).

Fig. 3 - Observation d’'une lame mince de la roche mére en lumiére polarisée non analysée (a, x20) et en lumiére
polarisé analysée (b, x100).
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4.1.2. Les phases organiques

Les cartographies chimiques réalisées au
MEB-EDX sur les coupes polies de roche révélent
dans les joints de grains la présence de carbone
non corrélée a la présence d’oxygéne, excluant
alors la possibilité de phase carbonatée. L’analyse
de ces mémes joints de grains par spectrométrie
Raman suggere la présence de matiére organique
dans la roche meéere. En effet, il existe un fond
de fluorescence assez intense dés que l'on tente
de réaliser un spectre en dehors d’un cristal de
quartz (Fig. 4a). De plus la présence de caroté-
noide est clairement identifiée a I'intérieur d’un
joint de grains grace aux bandes a 1000, 1152
et 1513 cm™ (Schulz et al, 2005 ; Fig. 4a). Le
manque de spectres de référence acquis dans les
mémes conditions ne nous permet pas de préci-
ser la nature de ce pigment naturel (B-caroténe,
a-caroténe ou lutéine) dont l'origine proviendrait
ici d’'un lichen, d’'une mousse ou encore d’un
champignon.

En comprenant ces phénomeénes d’altéra-
tion de la roche, on peut ainsi mieux appréhender
le substrat et donc la surface sur laquelle ont été
réalisées ces peintures.

4.2. Compréhension du substrat et des
encroitements de surface

4.2.1. Les constituants minéraux

Les prélévements de parois sans peinture
possedent des morphologies et des couleurs va-
riant en fonction de la zone de prélévement. En
effet, les prélevements GN1-7S et GN1-10S pro-
viennent de deux zones différentes : GN1-7S se
situe dans une zone ol la paroi est de couleur hé-
térogene, de blanc a ocre, entre les deux oiseaux
en bordure d’'une zone d’exfoliation et GN1-10S
se situe au-dessus du panneau, protégé par le pla-

Fig. 4 - Spectres Raman sans correction de ligne de
base : a. des composés organiques rencontrés dans les
prélevements de roche (GN1-13 et GN1-15 pour le fond

de fluorescence) et surface sans pigment (GN1-7S) ;

b. d’hématite obtenus sur différents échantillons de

peinture (GN1-6, GN1-8, GN1-9 et GN-11) ; c. de
|’anatase et du gypse trouvés associés au pigment
hématite ou goethite dans les prélevements avec
pigment (GN1- 1 et GN1-6). A = Anatase, C = carbone
amorphe, Car = Caroténoide, H = hématite,
Go = goethite, Gy = gypse, * = pics non identifiés.
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500 microns

Fig. 5 - Observation a la loupe binoculaire des échantillons de surface sans pigment (a) GN1-7S et (b) GN1-10S .

fond dans une zone plus saine et plus blanche.
Aprés observation a la loupe binoculaire, les frag-
ments de I'échantillon GN1-7S présentent une
large gamme de couleurs, du gris au jaune avec
quelques fines veinules rouges (Fig. 5a). L'échan-
tilon GN1-10S est plus friable et de couleur ho-
mogene blanche (Fig. 5b).

La présence de quartz sous forme de cris-
taux de taille inférieure a 100 um est confirmée
pour les deux préléevements par la composition
chimique (environ 20 % en masse de Si), I'obser-
vation au MEB ainsi que par Raman. D’un point
de vue chimique, la présence d’Al, K, P et Fe reste
cohérente par rapport a la roche mere altérée,
bien que les teneurs en P et Fe quantifiées par
PIXE soient beaucoup plus importantes (15,2 et
3,9 % respectivement, Fig. 6). Cette forte aug-
mentation peut s’expliquer par un état d’altération
plus avancé de la surface par rapport a la roche
meére plus saine. Le P est probablement présent
sous forme phosphatée bien que la détermination
par spectroscopie Raman ou méme FTIR n’ait pas
pu étre confirmée. Le Fe se trouve sous forme
d’oxydes difficiles a détecter par spectroscopie
Raman et par MEB en raison d’une petite taille
et d’une faible cristallinité. La position de bandes
de faible intensité permet pourtant d’identifier de
I’nématite Fe,O, et de la goethite FeFOOH dans le
prélevement GN1-7S (Tab. 2). Les éléments traces
trouvés dans ces deux préléevements sont cohé-
rents avec ceux retrouvés dans la roche mére (Na,
Mg, Ca, Ti, S, Cl, Zr, Sr, Ba). ll semble que le titane
se trouve sous forme de petits grains d’oxydes
visibles au MEB avec un diamétre de |'ordre de
2 a 10 um. Dans le prélevement GN1-7S, a été
observé un grain brillant d’'une quarantaine de mi-

cromeétres et de composition métallique de type
alliage Al-Fe-Cu, non naturel, pouvant avoir une
origine éolienne (Gunn & Whear, 2009).

4.2.2. Les phases organiques

De méme que pour les échantillons de roche
mere, les échantillons de surface de paroi présen-
tent de la matiére organique. Plusieurs petites ban-
des a grand nombre d’ondes au-dela de 1500 cm’!
suggerent également la présence de liaisons C=C,
C-C aromatiques et au-dela de 3000 cm™ des
liaisons =C-H et O-H. La spectroscopie Raman
permet également d’identifier sur de petits grains
noirs de 2 a 5 um de diameétres deux bandes larges
etintenses a 1360 et 1600 cm™! spécifiques de car-
bone amorphe, tel que la suie (Fig. 4). Ces grains
noirs carbonés peuvent avoir plusieurs origines :
soit en lien avec l'altération de la roche mére, soit
issus de la combustion de bois dont les particu-
les sont transportées par le vent [bushfires (Gunn,
2011 ; Gunn & Whear, 2009)].

4.3 Les pigments
4.3.1 Les pigments rouges et jaunes

Les prélevements de peinture ont tous fait
I'objet d’'une observation minutieuse a la loupe bi-
noculaire pour déterminer les tailles et les couleurs
des phases constitutives. Tous présentent une
méme structure avec en surface une fine couche
de pigment recouvrant une matrice blanche simi-
laire aux prélévements de surface sans pigment.
La couleur de cette couche de pigment varie du
rouge intense au rouge clair et un préléevement
seulement présente une couche de couleur jaune
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(Tab.1). La répartition de cette couche de pig-
ment a la surface de I'échantillon est variable et
peut étre plus ou moins homogéne en fonction
de la microtopographie de I'échantillon. Les creux
permettent une meilleure conservation ou pié-
geage de la matiére colorante. Surmontant cette
couche picturale, certains échantillons présentent
des encrolGtements ou dépots opaques de couleur
blanche ou grise et répartis de facon hétérogene
(GN1-9, GN1-6 et GN1-5, cf. Fig. 2a).

a0 prnc§

A partir de cette premiére observation, un
choix de préparation en coupe polie a été proposé
permettant d’accéder a la structure et a la stratigra-
phie de I"échantillon. L’observation de ces coupes
polies confirme la présence d’une trés fine cou-
che de pigment estimée a partir de I'observation a
la loupe binoculaire entre 20 et 500 um (Fig. 7a).
Cette plus grande taille correspond a une couche
de pigment protégée par un encroltement blanc
(GN1-6). Plus généralement cette couche colorée

Fig. 7 - a. Coupe polie de I'échantillon GN1-3 mis en résine ;
b. Cartographie chimique de la zone supérieure de I'échantillon,
répartition des éléments Si, Al, K, P et Fe (MEB-EDX, tension accélératrice : 15 kV).
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N° Positions des bandes Raman en cm” Identification des Phases identifiées en
phases EDX
207 250 304 390 420 493 550 Goethite (Go)
RUFF 225245 293 420 500 611 660 805 1035 1320 Hématite (Hé)
208 353 394 402 462 710 819 1170 Quartz (Q)
223 249 296 413 - - 637 - - 1326 Hématite
GN1-T - 244295409 - 608657 - - 1320 SiO,
395511 636 Anatase Al-POK-Fe
208 - - - 461 Quartz
225247 296 411 505 612649 - 1032 1324 Hématite SiO,
GN1-2 1356 1602 Carbone amorphe Al-POK-Fe
202 - - - 476 Quartz TiO,
224 - 294406 - 612651 - - 1317 Hématite
224 - 292408 503 614 657 1317 ) Sio,
GN13 | 217 - 282390489 593 Hé ou Goe ? APO.K-Fe
1007 Gypse 715i0
1320 1591 Carbone amorphe N
208 - - - 461 Quartz
220 - 293 404 488 601 656 1317 Hématite SO
GN1-4 247300396 - - Goethite ALPOLK Fe
816 883 1103 1181 1456 1605 1742 Non identifiée ¢
228248 298 415 - - 644 - - 1320 Hématite SiO,
GNI1-5 1381 1583 Carbone amorphe Al-POK-Fe
637 Anatase NacCl
229 243 291434 - 611 - 812 1326 Hématite
- 308 412 468 620 669 - - 1330 SiO,
224 242 296 408 497 613 658 828 - - Al-PO4K-Fe
GN1-6 558 690 1007 Gypse Pépites métalliques (Cr-Ni-
1374 1589 Carbone amorphe Mn-Fe)
645 Anatase ZrSiOy
476 Quartz
468 Quartz SIO;
Al-POsK-Fe
GN1.7S 1356 1602 Cz{rboqe amorphe TiO,
228 - 303 417 467 618 655 - - - Hématite Pépites métalliques (AlFe-
220 252 304 415 - Hé ou Goe Cu)
301 389 550 Goethite .
S|02
307 403 570 ALPO.K-Fe
223 248 294 408 612 657 - - - Hématite 1o
GN1-8 227 250 300 412 491 610 640 828 - 1319 P& ?tes métalliques (Al
522 652 Pyrolusite Fe)p q !
208 - - 468 Quartz
1392 1600 Carbone amorphe
227 250300 412 491 610 640 828 - 1319 Hématite SO
228 - 297409 496 614649 - - 1327 g
Al-POK-Fe
GN19 467 Quartz CaSO
530 657 Pyrolusite !
643 Anatase
SiO,
GNT-105 } AHPO K-Fe
225244 296 411 497 615 658 828 1039 1323 Hématite /SA:lOPzO KF
GN1-11 222 244 296 411 497 612 655 1042 1320 e €
1007 Gypse Zr5i0s
CaSO,
L SiO,
220 237 291 404 620650 - 1045 1337 Hématite
GN1-16 Al-POsK-Fe
207 261 351 460 Quartz MgCO,
L SiO,
GN1-17 220 241 294 408 - - - - 1034 1330 Hématite ALPO.K-Fe
205 - 462 SiO,
RS Quartz ALPO.K-Fe
RA 205 - 462 Quartz SiO,

1000 1152 1513

Caroténoide

Al-POK-Fe
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reste inférieure a 100 um. L’analyse des images en
électrons rétrodiffusés obtenues au MEB permet
de faire une estimation de |'épaisseur de la cou-
che d’oxyde de fer, constituant principal de cette
couche picturale, entre 3 et 15 um pour les zones
externes (Fig. 7b Fe). Cette couche de pigment
recouvre donc une phase blanche compacte de
méme composition que le substrat contenant ma-
joritairement du Si, de I'Al et du P.

En observant la surface des échantillons au
MEB-EDX (Fig. 8a), on remarque une répartition
des grains d’oxyde de fer trés aléatoire d’'une
zone a une autre qui peut expliquer la variation
de l'intensité de coloration. Plus la densité des
oxydes de fer estimportante et plus la couleur est
intense. Cet oxyde de fer est de trés petite taille
et I'observation de la morphologie de cristaux
n’est possible qu’avec une trés bonne résolution
accessible grace au microscope électronique a
balayage a effet de champ (MEB-FEG). Ces cris-
taux sont de taille submicronique (inférieure au
micromeétre, Fig. 8b). La morphologie est souvent
peu caractéristique et indique une faible cristalli-
nité ou encore une altération par dissolution par-
tielle aprés dépot Pourtant quelques trés petites
plaquettes hexagonales (de taille inférieure au mi-
cron) ont pu étre observées, caractéristiques de
I'hématite. Seule une observation a une échelle
encore plus petite permettrait une meilleure esti-
mation de cette morphologie, une meilleure esti-
mation de I'état cristallin ainsi qu’une attribution
de nature de phase (au microscope électronique
a transmission par exemple couplant analyse élé-
mentaire et diffraction des électrons pour l'infor-
mation structurale).

En ce qui concerne la nature de ces oxy-
des de fer, la micro-spectroscopie Raman permet
d’identifier les grains individuellement en fonction
de leur couleur. Pour les grains rouges, I'hématite
Fe,O, est identifiée a partir des positions des ban-
des principales (296, 412 et 1326 cm™) pouvant
varier de quelques cm en nombre d’onde d’un
spectre a un autre (Fig. 4b). Pour les grains jaunes,
en particulier dans I"échantillon GN1-8 et GN1-6,
le spectre Raman permet d’identifier la goethite

Tab. 2 - (ci-contre) Identification des phases constitutives

des préléevements a partir des spectres Raman (position

des bandes comparées avec les valeurs issues de la base
de données RUFF) et de I'observation par MEB-EDX.

FeOOH grace aux bandes principales a 307 et
405 cm! (Fig. 4c), malgré un décalage par rapport
aux positions relevées dans les bases de données
(Tab. 2, RUFF). La qualité du spectre n’est pas tou-
jours suffisante pour détecter I'ensemble des ban-
des caractéristiques de I'hématite et de la goethite,
seules les bandes de forte intensité sont alors dé-
tectables (Tab. 2). La position de ces bandes peut
varier d’un grain a un autre ainsi que les rapports
d’intensité et la largeur des bandes. La variation
de ces deux parameétres peut étre reliée a une va-
riabilité de I'état de cristallinité de ces oxydes, mais
pour permettre de conclure quant a nos échan-
tillons, I'acquisition d’une base de données spé-
cifique constituée d’hématite et de goethite avec
différents degrés de cristallinité serait nécessaire.
D’aprés la combinaison des analyses morphologi-
que, chimique et structurale, les pigments utilisés
sur le site de « Genyornis » ne s’apparentent pas a
des ocres, si I'on définit une ocre comme un mé-
lange d’oxyde de fer dans une matrice argileuse
majoritaire.

4.3.2 Les phases associées

Les échantillons de peinture présentent un
point commun avec les prélévements de surface
non colorée : la matrice. On note que la plus
grande partie de ces préléevements est constituée
d’'une matrice blanche similaire a celle décrite
dans les prélevements de surface. La composition
chimique reste identique avec la présence majo-
ritaire d’une phase d’alumino-phosphate enrichie
en K et en Fe. A la surface des échantillons, on re-
marque également la présence d’encroltements
blancs (souvent sous forme de veinules) ou gris
comme décrits dans le tableau 1 (Fig. 2a). L’ana-
lyse chimique attribue les encroltements blancs
a une composition proche de la « matrice », il
s’agit de la méme phase d’alumino-phosphate,
pour laquelle aucune identification plus précise
n’a été obtenue par spectrométrie Raman. En ce
qui concerne les encroltements gris, ceux-ci sont
constitués d’'un mélange de sel NaCl et de carbo-
ne recouvrant le pigment (GN1-5, Fig. 2a). Il peut
s’agir d’'un dép6t ou encrolitement, postérieur au
dépot de pigment, et en lien avec les conditions
environnementales.

Le manganeése a été détecté a plusieurs repri-
ses souvent a |'état de trace mais aussi ponctuel-
lement associé au Fe lors d’analyse par EDX. La
micro-spectroscopie Raman a également permis
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SE MAG: 2000 x HV:15.0 kV. WD: 25.4 mm

Signal A = ESB Date :16 Jan 2013
Sytem acuum = 746005 mbar i £l

Mag= 1000KX (Polaroid reference) frbrrid

v EHT = 3.00kV
WD = 3.8mm

Fig. 8 - a. Image en électrons rétrodiffusés de la surface externe de I'échantillon GN1-3
(MEB, BSE, tension accélératrice = 15 kV) ;
b. Morphologie des cristaux d’oxyde de fer du prélevement GN1-11 vue en électrons rétrodiffusés,
les zones blanches indiquent la présence d’élément lourd attribué au Fe (MEB-FEG, BSE, tension accélératrice = 3kV).

d'identifier de la pyrolusite (MnO,) dans deux
échantillons (GN1-8 et GN1-9) malgré les diffi-
cultés connues pour I'analyse de phase noire et
absorbante de I'oxyde de manganése (Bouchard
& Smith, 2003). Il s’agit de trés petits grains qui
peuvent étre naturellement associés a I’hématite
ou a la goethite. La présence de ce type d’oxyde
ne donne pas d’indication sur le mode de prépa-
ration, par contre, il peut étre un indice lors de
la recherche de source d’approvisionnement (re-
cherches ultérieures).

A partir de l'analyse élémentaire (EDX ou
PIXE) la présence des éléments Ca et S est attestée
a de nombreuses reprises (GN1-3, GN1-4, GN1-5,
GN1-6, GN1-9, GN1-11). Cette association Ca-S,
comme dans GNT1-9, ne présente pas de morpho-
logie spécifique. L'analyse par PIXE permet d’ob-
tenir des valeurs quantitatives et de calculer un
ratio Ca:S et de le comparer au ratio théorique
du gypse (CaSO,, 2H,0) de 1,25. De plus la pré-
sence de gypse est confirmée par spectrométrie
Raman avec la présence de bandes a 1010 et
1040 cm'. La répartition de ce gypse est obser-
vée a partir de la cartographie chimique de cou-
pes polies sur les échantillons GN1-3 et GN1-6.
Une couche de Ca-S apparait alors sous-jacente
au dépot de pigment. Il semble que le gypse soit
un encro(tement recouvrant de facon aléatoire la
surface de la paroi. Le gypse est connu comme
étant un sel provenant majoritairement de l'altéra-
tion du grés, conduisant a un effet de desquama-

tion de la surface (Doehne, 2002 ; Hernanz et al.,
2007), comme c’est le cas de la paroi principale
du « Genyornis ». La précipitation du gypse en
surface a aussi été observée sur des surfaces alté-
rées dans d’autres sites ornés extérieurs (Hernanz
et al., 2007), ou en grotte (Goodall et al., 2009).
La cristallisation de gypse peut expliquer la fragi-
lité de la paroi (Tournier et al., 2010).

Un autre type de sel a été détecté a la surface
d’un seul échantillon, GN1-16 provenant du pan-
neau ouest. Il pourrait s’agir de magnésite MgCO,
étant donné la morphologie, la répartition et la
composition chimique (Mg, C et O) identifiées au
MEB-FEG-EDX (Fig. 9). L’origine de ce sel n’est pas
résolue, il peut s’agir comme pour le gypse d’un
sel provenant du processus d’altération de la ro-
che, pourtant son absence sur un témoin de paroi
a proximité de cette figure et sur 'ensemble des
autres préléevements suggere une autre hypotheése.
Il est possible qu’une préparation particuliere ait
été faite pour cette peinture qui présente une cou-
leur plus claire et plus spécifique pour cette figure,
a partir d'un mélange d’hématite et de magnésite
blanche permettant 'obtention de cette couleur.
Le cas de la magnésite pose le probléme sur I'exis-
tence d’'un mélange naturel ou anthropique. I
est nécessaire de vérifier également qu’il ne peut
pas s’agir d’'une précipitation naturelle observée a
la surface de la paroi. D’autres investigations en
particulier en coupe polie sont nécessaires pour
permettre de conclure.
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MAG: 1000 x HV: 15.0 k¥ WD: B.0 mm

GN1-16-map3
MAG: 1000 x HV: 16.0 kV WD: 8.0 mm

GN1-16-map3
MAG: 1000 x HV: 16.0 kV WD: 8.0 mm

GN1-16-map3
MAG: 1000 x HV: 16.0 kV WD: B.0 mm

Fig. 9 : Cartographie chimique obtenue sur I'échantillon GN1-16 (MEB-FEG-EDX, tension accélératrice 15 kV).

L’analyse EDX couplée a I'imagerie en élec-
tron rétrodiffusé (backscattered electron, BSE)
permet de détecter dans les échantillons GN1-6
et GN1-8, la présence d’éléments métalliques
comme Al-Fe ou Cr-Al-Fe-Ni avec une teneur trés
faible en oxygéne, ce qui suggére de petits éclats
métalliques (taille observée au MEB de l'ordre
de 1 a 2 um) dont l'origine n’est ni naturelle, ni

identifiée. De petits grains de 2 um de diame-
tre sont également visibles (GN1-6 et GN1-11)
de composition Zr, Si et O pouvant s’apparenter
a des grains de zircon ZrSiO,, connus pour étre
présents dans la roche mére (quartzite). L’analyse
par PIXE confirme la présence de Zr pour tous
les échantillons de pigment entre 60 et 240 ppm.
La teneur en Ba varie entre 1200 et 2700 ppm
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et quelques grains diffus de Ba sans morphologie
spécifique s’observent au MEB (GN1-3).

La teneur en Ti de ces prélévements avec
pigment varie entre 2000 et 4600 ppm d’apres
les mesures réalisées en PIXE, alors que cette te-
neur est en dessous de 0,5 % dans la roche. Ces
teneurs sont similaires a celles trouvées dans les
prélévements sans pigment (jusqu’a 0,46 %). La
forme minérale de ce Ti a été identifiée comme
de 'anatase (TiO,) a partir de la bande & 636 cm'
associée aux bandes a 511 et 395 cm! présentes
régulierement sur les spectres Raman. La bande
la plus intense connue pour l'anatase située a
143 cm! n’est pas accessible dans nos conditions
de mesure (a partir de 180 cm™'). La microscopie
électronique a balayage permet de visualiser cet
oxyde de Ti sous forme de petits cristaux d’envi-
ron 5 um de diamétre sans morphologie spéci-
fique (GN1-8, GN1-2, GN1-3). La cartographie
chimique des coupes polies renseigne sur la loca-
lisation de ces oxydes de Ti qui ne semblent pas
associés aux oxydes de fer et donc a la couche
picturale. Ces grains dont la taille peut atteindre
jusqu’a une vingtaine de microns se répartissent
plutot autour des grains de quartz associés aux
phases d’altération. Il semble donc que cette
anatase, phase d’oxyde de Ti est liée au substrat.
Bien que présent a |’état de trace dans la roche, le
procédé d’altération de la roche conduit & un en-
richissement en Ti, ceci est lié au fait que le Ti est
I'un des éléments les plus résistants a |'altération
(Young & Nesbitt, 1998).

La présence de matiére organique dans ces
échantillons est également suspectée dans un
premier temps par la présence de petites zones
noires en image en électrons rétrodiffusés au
MEB et par la présence de C en grande quanti-
té détecté par l'analyse élémentaire. Cette ma-
tiere organique est confirmée par spectroscopie
Raman, comme pour les échantillons de surface
(GN1-7S et GN1-10S) par la présence d’un niveau
important du fond de fluorescence et également
de carbone amorphe (Fig. 4). Des analyses com-
plémentaires seront nécessaires en particulier en
microscopie infrarouge pour identifier au mieux
la nature de cette matiére organique et ainsi en
déterminer |'origine et confirmer qu’elle est in-
trinséque a la roche. Une addition volontaire de
ce type de matériau associé au pigment est une
autre piste bien qu’il soit peu probable de tran-
cher en faveur d’un ajout volontaire dans le passé

étant donné les conditions environnementales de
conservation (abri sous roche, conditions climati-
ques extrémes, ruissellement de paroi, rayonne-
ment solaire, etc. (Gunn et al., 2011).

4.3.3. Comparaison entre les figures

L’analyse de ces pigments révele la présen-
ce d’un certain nombre de phases organiques et
minérales recensées plus haut. Malgré une ho-
mogénéité globale de la nature du pigment uti-
lisé, 'hématite, il semble important de comparer
d’une figure a l'autre et d’'un panneau a l'autre,
les indices a partir des associations possibles et la
présence de traces.

Le « Genyornis » apparait dessiné en aplat par
un mélange pictural, alors que la lance qui semble
le transpercer est réalisée par un trait net. Il peut
s’agir de deux maniéres différentes de dessiner
pouvant impliquer des modes différents d’appli-
cation de la peinture. De plus I'appréciation de la
couleur des deux figures laisse supposer une cou-
che picturale différente. En effet, I'échantillon du
« Genyornis » (GN1-1) présente un pigment rouge
clair réparti uniformément alors que les préléve-
ments au niveau de la lance (GN1-2 et GN1-4)
présentent un rouge encore plus clair ainsi que
des zones jaunes réparties de facon hétérogene.
La présence d’une sous-couche de gypse est a no-
ter pour la lance mais doit étre confirmée pour le
prélevement du « Genyornis ». L’observation de
la coupe polie du prélevement GN1-2 aurait pu
révéler la superposition de 2 couches de pigment
étant donné que celui-ci a été prélevé a l'intersec-
tion méme des deux figures. Pourtant I'état de
conservation de cette couche picturale ne permet
pas la lecture d’'une quelconque superposition.

Deux échantillons ont été prélevés sur la lan-
ce ; I'un au niveau de la lance méme (GN1-2) et
I'autre sur une sorte de plume (GN1-4). Les deux
préléevements présentent le méme type d’hétéro-
généité dans la couleur rouge avec des zones jau-
nes. Pourtant seul le prélevement GN1-2 présen-
te une sous-couche de gypse observée a partir de
la coupe polie. Un autre type de sous-couche a
été identifiée pour GN1-4, une application homo-
gene de goethite. Cette sous-couche peut prove-
nir d’un aplat non figuratif sous-jacent de couleur
jaune. Le second oiseau (GN1-3) differe du
« Genyornis » dans sa représentation, et le mode
de remplissage de l'arriére-train laisse supposer
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une application de type « crayonné ». La cou-
leur des contours semble étre la méme pour les
représentations des deux oiseaux. La présence
de gypse en sous-couche est également observée
comme pour la lance (GN1-2). Cette couche de
gypse bien que répartie de fagon hétérogene sur
le panneau est bien liée a un processus d’altéra-
tion de la roche et n’est pas attribuée a un ajout
intentionnel de la part de I'homme.

Concernant la comparaison des deux kan-
gourous, I'épaisseur du trait pour le kangourou
n° 2 est deux fois plus large que celui du kangou-
rou n° 1 (Fig. 1). De plus ce kangourou n® 2 pré-
sente des pattes arrieres remplies par un aplat de
couleurs. La comparaison des échantillons GN1-5
(kangourou n® 2) et GN1-6 (kangourou n° 1) indi-
que le méme type d’encroltements a la surface
gris (identifiés comme un sel de NaCl) et blancs,
(de composition chimique similaire au substrat), le
méme type de couleur et de texture, et une com-
position chimique similaire. Les peintures repré-
sentant les kangourous sont situées sur une zone
du panneau exposée au ruissellement des eaux
et présentent des dépots en surface, spécifiques
a cette localisation. En effet, ce type de dépot
n’est pas retrouvé sur les autres pigments rouges.
Seul I'échantillon GN1-6 a été préparé en coupe
polie et révéle la présence d’une sous-couche de
gypse (similaire a GN1-3). La présence de pépites
métalliques n’est révélée que pour le préléevement
GN1-6. Pourtant ces petites différences ne per-
mettent pas de donner des indications quant a la
chronologie de ces peintures, ni concernant des
préparations de pigment différentes, mais elles
peuvent indiquer des matiéres premiéres différen-
tes utilisées pour ces différentes figures.

La fleche jaune a droite de l'oiseau (figure nu-
mérotée 11 sur le relevé, GN1-8, Fig. 1) différe évi-
demment par sa couleur jaune, dont la répartition
est homogene, sans présence de dépot. Cette fi-
gure est située au niveau d’une zone d’exfoliation.
Tout autour de la figure se distinguent des encro(-
tements blancs. Les analyses élémentaires du pré-
levement GN1-8 montrent qu’au-dela de la pré-
sence de goethite, la composition du prélévement
est semblable a celle des préléevements rouges.

L’échantillon GN1-9, prélevé sur une figu-
re du panneau nord, révéle une couleur rouge
sombre. La figure est peinte en aplat, dans une
zone plus a l'abri, expliquant la teinte foncée et

hétérogene observée. Cette coloration sombre
est en lien avec une grande densité en fer a la
surface de I"échantillon et peut s’expliquer par la
présence de pyrolusite (MnO, de couleur noire
a I'état pur). Est-il possible pour autant de faire
un rapprochement avec le préléevement GN1-8
de couleur jaune présentant également de la py-
rolusite ¢ En effet, on peut noter la présence des
mémes phases issues de l'altération de la paroi
(en particulier le gypse suggéré, 'anatase et I'alu-
mino-phosphate) ainsi que la présence d’oxyde
de manganése. Il n’est pas impossible d’avoir
une méme origine géologique d’'une hématite et
d’une goethite, pouvant coexister au sein d’une
méme couche géologique.

Enfin, le prélevement du panneau sud-ouest
(GN1-16) est le seul a présenter une spécificité
dans sa composition par la présence de magné-
site qui ne semble pas étre expliquée par la na-
ture du substrat. La couleur rouge clair se justi-
fie, d'une part, par une faible densité de fer a la
surface de I"échantillon et, d’autre part, par une
répartition homogéne de la magnésite de cou-
leur blanche ayant donc un pouvoir éclaircissant
(Fig. 9). Cette spécificité peut étre considérée
comme un indice dans l'interprétation de la chro-
nologie de réalisation, mais ne permet pas de
conclure quant a I'ancienneté de cette peinture
par rapport aux autres.

De facon générale, la disparité des couleurs
entre le rouge clair et le rouge foncé est un effet
d’optique qui s’explique par la microtopographie
du support lithique qui présente des zones de
creux plus propices a piéger et conserver les pig-
ments. D’un point de vue chimique et minéral,
rien ne permet de distinguer différentes hématites
en fonction de leurs couleurs. Seule une distribu-
tion et une densité de pigment a la surface de
I’échantillon (Fig. 8a) peut permettre de faire un
lien avec I'intensité de la couleur.

5. CONCLUSIONS

L’analyse physico-chimique des préléve-
ments du panneau du « Genyornis » a permis de
définir la nature des pigments utilisés : I'hématite
et la goethite. L’observation de ces prélévements
préparés en coupe polie révele une couche extré-
mement fine de pigment, suggérant une érosion
de celle-ci au cours du temps. Il semble évident
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que ce « résidu » de pigment ne soit plus qu’un
« fantbme » de la matiére picturale qui a été dé-
posée. Comment estimer ce qui a été emporté
par les lessivages ? Cette couche actuelle est-elle
représentative de la matiére telle qu’elle a été dé-
posée ¢ On constate que la couleur rouge ou
jaune a été obtenue par de l'oxyde de fer pur
et non associé a de l'argile. La phase argileuse
étant moins lessivable que les autres éléments,
son absence indique clairement que le pigment a
été déposé brut et sans ajout de charge. Qu’en
est-il pour les autres phases associées ? Certains
des encroGtements présents sur la paroi jouent un
role partiellement protecteur vis-a-vis du pigment,
ouvrant ainsi un champ possible d’analyse en ac-
cédant aux couches de pigment non érodées ;
les premiers travaux réalisés montrent que ces
pigments présentent une composition globale si-
milaire avec des singularités (pépites métalliques,
éléments traces, oxyde de manganése) suggérant
des origines différentes. Ces premiéres observa-
tions révelent que la composition de la couche
picturale a peu évolué au cours du temps malgré
les conditions météoriques. Il n’est malheureuse-
ment pas possible d’estimer ici une date pour le
dépot du pigment a partir d’un taux d’érosion de
la paroi comme cela a été réalisé pour des roches
gravées (Pillans & Fifield, 2013).

Malgré l'altération du support et la présence
d’encroltements liés aux variations de paramétres
environnementaux, on peut considérer une bon-
ne adhérence du pigment sur le substrat. Une dis-
tribution des oxydes de fer dans les anfractuosités
de la surface de la paroi a pu étre observée a par-
tir des cartographies chimiques. En connaissant
au mieux les processus d’altération du support ro-
cheux, il est alors possible de distinguer les phases
dont l'origine est extérieure a ces phénomeénes et
mieux comprendre le mode de préparation des
matiéres colorantes. Pourtant, certains phéno-
meénes et la nature de certaines phases posent
encore des problemes d’identification comme la
phase d’alumino-phosphate . En effet, les taux de
P sont variables selon la zone des échantillons et
une sur-concentration est observée au niveau de
la surface des échantillons, ce phénomeéne restant
incompris.

Cette étude souléve la difficulté d’étudier des
prélevements archéologiques de facon générale
lorsqu’il faut faire la part entre les constituants uti-
lisés pour la confection de ces objets ou peintures

archéologiques, de ce qui reléve de leur évolution
depuis leur application. Les paramétres physico-
chimiques et les paramétres environnementaux
constituent les facteurs principaux d’évolution des
objets et peintures archéologiques, ceux-ci pou-
vant varier en fonction des conditions d’enfouis-
sement ou de conservation. La prise en compte
de cette évolution ou altération en fonction de
ces parametres est désormais bien intégrée dans
I"approche des archéomatériaux sous le nom de
taphonomie. En effet ce terme ne désigne plus
seulement I"évolution des ossements, mais bien
Ihistoire de ces matériaux issus d’une activité
anthropique au cours du temps (Huntley, 2012 ;
Mas et al., 2013). Cette notion de taphonomie ap-
pliquée a une paroi correspond a I'ensemble des
processus d’altération et de changement d’état
qui ont affecté la paroi depuis la mise en place de
I'ceuvre préhistorique jusqu’a sa découverte, et
voire son évolution actuelle (Plassard et al., 2015).
En considérant le moment initial de réalisation, on
peut alors distinguer ce qui est survenu dans I'his-
toire de cet objet ou peinture qui aurait pu laisser
des empreintes, des stigmates accessibles grace
aux méthodes d’analyse. Cette approche tapho-
nomique rejoint la démarche géomorphologique
qui discrimine les différents processus a I'origine
de I'état actuel des parois en les remettant dans
une chronologie d’événements (des plus récents
aux plus anciens).

Mieux comprendre ces processus d’altéra-
tion de la roche en relation avec les paramétres
environnementaux extérieurs permettrait d’éven-
tuellement estimer un taux d’érosion de la paroi
et donc de la peinture (Pillans & Fifield, 2013).
De plus la présence de certains encrolitements
ou dépots de surface peuvent étre indicateurs
de zones humides ou séches tel que le gypse ou
les oxalates (Goodall et al., 2009 ; Hernanz et al.,
2007). Cette connaissance a plus long terme
permet également de proposer des solutions de
conservation de ce patrimoine.
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Dolni Véstonice I female grave (DV3). Red colourants and
other components of the burial fill up and grave floor

Joanna TRABSKA, Martin OLIVA,
Adam GAWEL & Barbara TRYBALSKA

Abstract

Red powdery and crusty concentrations from the filllup and bottom of a female burial DV3 from the Dolni
Véstonice | site, representing Pavlovian culture, as well as some red raw material from the site were examined. Burial
floor and fill-up is composed of marly substrate mixed with bone powder, charcoal ash and red, rounded, relatively hard
particles, composed of burnt iron bearing aluminosilicates. Red crusts, present on it (maybe also within it), applied prob-
ably as suspension, are composed of unburnt iron bearing aluminosilicates. The raw material for powders is assumed
to come from the site hearths red ash. Red iron artifacts, macroscopically almost identical, occur on the site also as an
assemblage of loose red lumps. They are petrographically inhomogeneous and their sources are localized up to 150 km

from the site. Raw material similar to the one of some of red lumps may have been used for burial ceremony.

Keywords: Dolni Véstonice |, red raw material, hematite, grave DV3.

1 INTRODUCTION

Red ferruginous materials are known
from the oldest sites, where remains of the genus
Homo were found (Rosso et al., 2013). They were
used for different practical purposes (eg. Audouin
& Plisson, 1982; Wadley, 2005) and were also of
symbolic significance (Petru, 2006; Wreschner,
1980). They play an important role in the study
of emergence of modern human behavior (Hen-
shilwood et al., 2002). The red ferruginous mate-
rials may have been exploited in areas of particu-
lar importance, away from hunting and flint (and
other raw materials) trails (Aboriginal customs are
an example, Jercher et al, 1998). Therefore, it is
important to track the routes of circulation of this
special resource. lItis also important to document
and attempt to interpret the conscious processing
of red ferruginous materials (eg. Roebroeks et al.,
2012). Thus, specific applications of red ferrugi-
nous materials in Paleolithic communities can be
pointed out.

Pavlovian communities are known for
their technological advancement (eg. Soffer &
Vandiver, 1997; 2005; Vandiver et al., 1989) and

the use of a wide range of raw materials (Valoch,
1996). The latter were searched for to the north
through the valley of the river Vah, the Moravian
Gate (op. cit.) as well as to the southwest (Svobo-
da et al.,, 1996), the areas rich in red ferruginous
raw materials of different origins (Chab et al.,
2007). Interest in raw materials is not limited to
these areas: Svoboda et al. (2002) emphasize that
Gravettian communities penetrated vast areas of
Europe. Svoboda et al. (1996) also underline that
various Gravettian cultures likely demonstrated
preferences for certain raw materials (although
they did not make any remarks on red ones).

Dolni Véstonice | site, excavated by K.
Absolon (Absolon 1938a; 1938b), B. Klima (1963;
1983; 1995) and Oliva (2014; Fig. 1) belongs
to an assemblage of the Pavlovian sites (Early
Gravettian) of the Southern Moravia (Czech Re-
public), together with the Dolni Vé&stonice Il and
[, Pavlov I-VI, Milovice | and IV and the Middle
Moravia Basin sites (Oliva, 2007; Svoboda et al.,
2009). Dolni Véstonice | as well as other South-
ern Moravian sites were located at the foothill of
Pavlovske Vrchy, close (ca. 0.5 km) from the Dyje
river (Oliva, 2007).
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Red iron compounds occur at the Mora-
vian Pavlovian sites in a variety of ways; as loose
clumps, usually in size of few millimeters, raw and
intentionally processed; in a powdery form on
the surfaces of the items (grinders, palletes) and
spatially connected with the remains of the dead
(on the bones and their proximity); as well as
red layer spatially associated with hearths (Oliva,
2007). Previous studies of colorful raw material
of the Moravian Pavlovian were conducted for
the Pavlov | NE (Vandiver, 1997) and Pavlov |

///// %%,

1936 ';;::'{:///{///////’

SW (Diez & Vinagre, 2005). Features of micro-
artefacts were examined at Pavlov | NW site, but
exclusively to study the suitability of their raw ma-
terials for pigments (Vandiver, 1997: 378).

At the Dolnfi Véstonice | site, red raw ma-
terials occurred in various forms: ground on pal-
ettes and surfaces of pebbles, lumps of various
size (Absolon 1938a: 39; 1938b: 68) usually of
few millimeters, of irregular shape, some resem-
bling tetragonal figures, striated or/and facetted

3
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Fig. 1 - Dolni Véstonice |, a sketch of excavations. 1: central hearth with the Venus 1; 2: structure 1 with
the female burial DV 3; 3: large accumulation of mammoth bones; 4: structure 2 - “a shamanic hut”; 5: set-
tlement of the highest floor (level?); 6: middle part of the site with numerous ceramic statuettes; 7: lower
(Aurignacian) layer in the middle part of the site. After Klima 1983, completed by M. Oliva (2007).
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pieces and red burnt clay lumps (Oliva, 2007: 13,
2014: fig. 50). They were dispersed in various site
areas (Klima 1963: 178-181; Oliva 2007: 9-65).
Some red concentrations (forming up to 10 cm
thick layers) occurred in profiles of hearths, they
covered charcoal layers (Klima, 1963: 206-220,
fide Oliva, 2007). They are present also within
marly silt from the female grave, labeled as DV3,
discovered in 1949 (area 2 in the Fig. 1). No study
of origin of the Dolni Véstonice | red raw materi-
als has been conducted so far.

The DV3 burial was found in the cultural
layer of the first settlement object. The grave pit
was dug into the Pleistocene marly silt mixed with
limestone debris. The sediment was formed as a
result of solifluxion of the nearby Tertiary sedi-
ments. Grave pit with the flexed body of a middle
aged woman was covered by red coloring agent,
greyish marly fill-up and two mammoth scapulae
contacting tightly one with the other. They are
covered by a compacted layer of calcareous de-
bris with an ash and “dye” (as specified by Klima,
1963: 139-140). This layer was present only in the
burial pit and in the immediate vicinity of it.

The upper part of the skeleton, especially
the skull was covered with red material. Colour-
ing continued in the vicinity of isolated bones. A
woman’s body, according to Klima'’s field obser-
vations (1963: 149) probably was smeared with
marly soil with immersed red powder. Staining
was visible also under the temporal bone. Per-
haps, after the decomposition of soft body parts
the red particles infiltrated to bone surfaces tint-
ing them (Klima, op. cit).

Numerous red ferruginous pieces and
lumps were present out of the DV3 grave. Klima
(1963: 179) points at the local sources (up to 1 km
from the site) of red raw materials, e.g. Mn-Fe con-
cretions from the Zdanice Middle Oligocene fly-
sch, limonite concretions from Eocene sediments
near Milovice and goethite (xantosiderite origi-
nally in the Klima’s text) from the vicinity of the
Pavlovske Hills (Fig. 3, see also detailed contem-
porary geological map (http://www.geology.cz).
Nevertheless, geology of the area in some dozen
kilometers is much more complex and numerous
other rocks may have been sources of red iron
oxides, including, among others, terra rosa of
unknown (but probably Eocene) age, variegated
shales from Oligocene-Miocene and Paleocen-
Middle Eocene flysh, red claystones (Zdanice-

Hustopece Formation), Cretaceous spongolite at
the Dyje river, Inner Carpathian pyrite-pyrhotine
with their red weathering crusts, neohercynian
hematite veins and stockwerks (also along the Vah
valley), red continental Lower Permian sediments
and Visean flysh (culm) facies with variegated
shales. In 150 km radius Povazsky Inovec (Kohdit,
2006) and Jeseniky Mts. metamorphosed Devo-
nian sedimentary-volcanogenic rocks of Lahn-Dill
(Tyracek, 2005; Prichystal, 2009) type were also
available for Pavlovian societies (Biely et al., 1966;
Chab et al,, 2007; Lexa et al., 2004). Practically all
mentioned rocks may bear fine grained, soft, red
ferruginous concentrations..
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Fig. 2 - Profile in the DV3 grave location.
1: topsoil; 2-4: earth fill (overburden) after excava-
tions in 1927; 5: loess; 6: mammoth hip bone;

7: culture layer; 8 and 11: calcareous debris - talus;
9: mammoth shoulder blades; 10: pseudogley;
12: Pleistocene marl with limestone debris
(after Klima, 1963: 140).
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Research objectives set out in this work
are twofold. On the one hand we were interested
in the diversity of petrographic origin and process-
ing of red raw ferruginous red lumps found on the
site beyond the grave DV3. On the other hand,
we ask about the nature of red microartifacts as-
sociated with a sepulchral context: what is their
composition and origin? Were they intentionally
processed? Is there one or more varieties of sedi-
ments in the burial? Do the red powders of burial
sediment (or sediments) have any relationship
with red lumps from beyond the grave, or they
are specific in origin and processing? Could they
be a deliberately burnt raw material?

2 MATERIAL

Samples derive from a collection of the
material from the Dolni Vé&stonice | excavations,
now in the Anthropos Institute of the Moravian
Museum in Brno, Czechia. The samples are of
threefold origin: (a) from the female grave DV3
filllup and floor (Klima, 1963: 137-152) now pre-
served in a form of red and black stained, loose,
ca. 2 cm large, marly pieces, (b) as above, but sam-
ples form red cherry crusts on grey, marly pieces,
(c) from other areas of the site (their original posi-
tion remains unknown), as some millimeters large
loose pieces of red rocks. Their macroscopic fea-
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Fig. 3 - Geological map of the site area. 1: Jurassic limestone; 2: Cretaceous white marl; 3: Eocene/Lower
Oligocene variegated silt; 4: Menilite slates; 5: Palaecogene conglomerate; 6: Middle Oligocene marl with
sandstone; 7: Palaeogene sandstone; 8: Neogene calcareous silt and sandstone; 9- Pleistocene gray clay,

in lower parts with sand; 10: Pleistocene loess enriched in debris; 11: Pleistocene calcareous debris on silt;

12: Pleistocene sandstone rubble; 13: Pleistocene eolian sands; 14: Pleistocene loess and loessic clay; 15:

Holocene sands and silts (after Klima, 1963).
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tures are listed in Table 1. Samples have been
selected and coded arbitrarily because no specific
labels were attached to them. For this reason no
spatial analysis can be performed.

3 METHODS

Plane polarized light microscopy (PLM)
was applied with an Olympus BX 51 apparatus,
photographs were taken also with the camera
Olympus DP 25 attached to the microscope. For
one sample reflected light observation, with the
use of the same microscope, was performed.

Scanning microscopy with X-ray microana-
lyser (SEM/EDS) with Nano Nova FEI Company/
EDAX Oxford apparatus at low vacuum measure-
ment conditions was used. Samples were coated
with graphite and spectra were collected at 18
keV. In some cases the analysis were performed
on surfaces of thin sections.

Micro-FTIR microspectroscopy (FTS 40
Pro f-y Digilab, with UMA 500 microscope Digi-
lab) was applied and the reflected light focus di-
ameter was ca. 10-20 micrometer.

XRD Powder diffractograms of non-ori-
ented samples were recorded in the range 26 = 2
to 73° with constant step equal to 0.05°, using a

Philips PW APD 3020 X'Pert instrument with the

the CuK(a radiation and graphite monochroma-
tor. Phases were identified according to the data
in ICDD catalogue included in the XRAYAN pro-
gramme (2007). In all samples a size of hematite
crystallites was measured on the basis of FWHM
(Full Width at Half Maximum) of 104 (d = 2.70A)
diffraction peak, perpendicularly to (104) cell
lattices, following the Scherrer method (Klug &
Alexander,1954). Red material was separated
from the marly surrounding by a needle to avoid,
as much as possible, contamination.

4 RESULTS

4.1 Grey marly silt with red particles
and red and cherry crusts from
the female grave DV3

Grey and dark grey host rock is a marly
silt composed of micritic calcite, clay minerals
and quartz with feldspars as skeleton grains, ran-
domly distributed in the massive fabric (Figs 4-5).
Some parts of the rock are enriched in rectangular
and lense-shaped micritic grains as well as scarce
rounded sparite grains, producing more blocky
texture. The fines fabric is here more turbated
(Figs 9-10). Sediment must have been bioactive
(due to roots or faunal movement) which is point-
ed out by channels and rounded or ellipsoidal

Fig. 4 - Marly silt with a natural concentration of
iron compounds or a red particle (labelled in the
text as ,a”), with a bone piece inside. Bone par-
ticles, both colourless and opaque, are dispersed
also in the marly surrounding (DVI 15, // nicols).

Fig. 5 - Marly, vesicular silt with embedded red
powder (labeled in the text as “b”; lower hand-right
quadrant) partially destroyed by microorganisms.
Faecal pellet and bone fragments are visible (sam-
ple DVI 9, X nicols).
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f . .
Sample | Character o red Macroscopic descriptions of samples Research methods
code concentrations
DVI 3 A lump Cryptocrystalhne, homogeneous red substance, resembling PLM, XRD, SEM/EDS
weathering crust
DVI 4 A lump Flne—gral.ned, psammitic, homogeneous, of ferruginous PLM
weathering crusts shape
DVI 5 A lump A fragment of calciticchaematite rock, the red component is PLM
cryptocrystalline and homogeneous
DVI 7 A lump Cryptocrystalhne, homogeneous red substance, resembling PLM, SEM/EDS
weathering crust
DVI 8 A lump Cryptoc.rystalhne, homogeneous red substance, resembling PLM, XRD, SEM/EDS
weathering crust
DVI 9 crust from the b b , red b PLM, SEM/EDS
rave bone particles up to T mm and continuous, thin (ca. up to
8 Tmm thickness) crust. Texture is chaotic
Red brownish, cryptocrystalline with parallel texture,
DVI10 Alump moderately soft, ca. 3 in the Mohs’ scale PLM
Red powder and Dark grey marly silt with charcoal and bone particles up to
DVI 11 crust from the 2 mm. Cherry iron compounds form a crust and infiltrate | PLM, UFTIR
grave into the marly substrate
DVI 13 Alum Cryptocrystalline, homogeneous red substance, resembling XRD, SEM/EDS
b weathering crust. The object is 5 mm long, spindle-like !
DVI 14 A lump Like the DV13 sample, of rectangular shape, ca. 6/6/6 mm. | XRD, SEM/EDS
Dark grey and dark red (with brownish shade) intermixture
with charcoal up to ca. T mm as well as white bone grains,
Red crust and red rounded particles of ca. T mm and micritic lumps, up to
DVI 15 powder from the 4 mm. Red component is fine grained, cryptocrystalline, | PLM, XRD, SEM/EDS
grave soft. It constitutes a compact, uneven layer ca. 2 mm thick
on a grayish underneath and penetrates into it in a cloudy
manner
Red crust and . . .
DVI 16 powder from the Like the DV15 sample but with scarce charcoal. This one PLM, SEM/EDS
grave was supposedly an edge of a certain structure
Chaotic intermixture of dark red, fine grained, homogeneous
substance, forming a rectangular, compact lump of ca.
17/12/10 mm immersed in a dark grey, fine grained porous
Powder from the matrix with charcoal and a dark grey slate, both up to 8 mm.
DVI 17A rave White bone powder up to 1T mm and white, elongated | PLM, XRD, SEM/EDS
& calcareous lumps up to 13 mm are present. Beside well
defined red brownish lumps irregular concentrations of
cherry pinkish areas of blurred shape are present. Dark grey
substance bear traces of negatives of some vascular plants
DVI 17B Cherry crust from Like the DV15 sample but with scarce charcoal PLM
the grave
DVI 18 Several lumps !_|ke .the DV13 sample (all lumps are macroscopically PLM, SEM/EDS
identical)
DVI 19 A lump Silvery, hard, needle-like haematite rock of Lahn-Dill type SEM/EDS, XRD

Tab 1 - A list of examined samples of red ferruginous material from the Dolni Véstonice | site.
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voids up to ca. 3 mm of diameter. In the miccro-
aggregate areas the fabric becomes more porous:
the pores are irregular, more or less rounded, long
and narrow, likely due to dessication (comp. To-
disco & Bhiry, 2008).

In microscopic image marly silt contains
anthropic admixtures of: (a) sharp edged black
particles of vesicular plants of various size (from
1 mm to 5 mm), (b) white, sharp, irregularly edged
particles of calcined bones, ca. 2 mm size (Figs 4-5,
Fig. 8), (c) reddish and black (the latter cracked)
bone particles, up to T mm. The nature of white
and black bone particles was confirmed by micro-
FTIR. Crystallinity of apatite in the white ones was
higher than in the black, (d) red particles of sharp
or dizzy edges, from around 0,3 to T mm. Oc-
casionally they are rectangular, larger to 10 mm.
The particles are randomly distributed within the
rock volume. Some powders have been partially
deformed by burrowing organisms, producing
voids with foecal pellets in some of them (Fig. 5),
and movements of the ground, deshaping primary
structures and resulting in red and cherry infiltra-
tions.

In the PLM image two types of red pow-
ders are discernible: (a) translucent, light-red-
brown, slightly fuzzy, almost devoid of detritic

WD | mag | det |spot| HFW
18.00 kV|7.0 mm (400 x| LVD| 4.0 | 746 ym

Fig. 6 - Cryptocrystalline particle ,b”.
Si, Al, Fe, Mn in the 1 and 2 points, elevated
concentrations of Mn and C are present
in the 3 (DVI 9).

grains (Fig. 4), (b) opaque, with sharp boundaries,
rounded, with detritic grains, sometimes without
them (Fig. 5, Fig. 8). Iron compounds form in both
cases cryptocrytalline concentrations (Fig. 6).

Bright red powders consist almost ex-
clusively of potassium, magnesium, iron, manga-
nese, and calcium aluminosilicates. Calcium com-
pounds may have permeated from the ground. In
a group of opaque powders detritic grains usually
occur, which are: sericite, quartz, fibrous dolo-
mite, calcite. XRD analysis revealed presence of
quartz, illite, hematite, albite, clinochlore and stil-
bite (Tab. 2, Fig. 12). Here, low concentrations of
phosphorus and sulfur were detected.

Within red powders some other microar-
tefacts may be present: bone and some organic
substances. In both powder types (“a” and “b”)
bone particles were observed (Fig. 4, Fig. 8): they
are characterized by varying degrees of combus-
tion (Fig. 4-5, Fig. 8).

Some dark red powder (sample DVI 9)
concentrate irregular organic matter (Fig. 7). It is
not supposed to be a resin used to manufacture
the thin section because such evidences were
not observed anywhere else except the sam-
ple DVI 16 (Wesetucha-Birczynska et al., 2012).

HV
18.00 kV

Fig. 7 - Organic substance of unknown origin with-

in a particle ,b”. C, Si, Al, Ca, Fe, Mn, Mg occur in

the points 1, 2, 3, with the highest carbon concen-
tration in the 2 (DVI 9).
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Coccoliths were observed in some powders but
their plates likely penetrated from marly sur-
roundings.

In the “a” and “b” powders there were no
morphological evidences of heating discernible
under PLM or SEM microscopes - except the con-
textual information: presence of bone ash parti-
cles. However, phase analysis revealed (sample
DVI 173, type “b”, see Fig. 10) stilbite (Fig. 12).

Klima (1995, pp.104-105), describing the

Fig. 8 - Red particle, labeled as “b”, with vesicles
and burnt (in a various degree) bones within and
outside. Boundary between marly silt and the pow-
der is sharp (DVI 17a, X nicols).

Fig. 10 - Red crust (liquid?) forming an intergrain
microinjection marly-micritic microaggregate (DVI
17a, //nicols).

grave sediment, writes about pine resin remnants.
Our observations revealed particles of vesicular
plant charcoal. Nevertheless, no plant resins

were found within red powders (Wesetucha-
Birczynska et al., 2012). lrregular concentration
in the particle of the opaque powder (Fig. 4) is of
unknown origin.

Fig. 9 - A fragment of red crust on a marly under-
neath, with a smooth surface. The crust is enriched
in rectangular grains, detached from the underlying
sediment. Marly silt is slightly porous, the pores are

elongated, cross-cutting the crust. Groundmass is

non-homogeneous, unsorted (DVI 15, //nicols).

HV WD mag
15.00 kV| 5.1 mm |25 000 x[LVD| 4.0 [11.9 pm

det | spot| HFW

Fig. 11 - Red crust. Coccolith (present also in marly
silt), flaky aluminosilicates and irregular lumps of
iron compounds (DVI 17a).
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50 Cu, Ko, 1.541837
40+
30- :
204
104
a
Matched Phases:
—_— 1B Si02 Silicon Oxide / Quartz, spn / slica / low quartz
050586 CaCO03 Calcium Carbonate / Calcite, syn
———————————— ZB-0911  [K . H3IODJAIZSi3AI010[0H )2 Potassium dluminum Silicate Hydioxide # liee-24 TMARGHT [MR]
_— 330664 Fe203 Iron Oxide # Hematite, st/ burnt ochre / colcothar £ rouge
e e e 09-0466  Maal5i308 Sodium Alurminum Silicate / Albite, ordered
181203 MaCazaAlBSN30361M4HZ0 Sodium Calcium Alurminum Silicate Hydrate £ Stilbite
------------ 160362 [Mg.Fe &lB[Si.AIM4010[0H)E  Magnesium Aluminum Iron Silicate Hydroside £ Clinochlore-15 TMMRGRIMT #2455, ferroan

Fig. 12 - Diffractogram of the red powder sample (DVI 17a) from the female grave DV3.
St: the most intense diffraction peaks of stilbite.

The crust, macroscopically red or light
cherry, is composed of iron bearing alumino-
silicates (terra rosa, limonite, ferruginous crust,
other weathered rocks) (Fig. 9 and 10, Table 2).
The crusts are uneven, up to 2 mm thick, in some
areas with smooth surfaces (Fig. 9). Their contact
with the marly underneath vary from sharp to

warped, fuzzy, infiltrating (Fig. 10). Some areas
are cut by thin, thread-like cracks (Fig. 9). EDS
spectra revealed low concentration of phospho-
rus and sulfur within the red crust, sulfur also
within the marly silt. Coccoliths were identified
within both, originating likely from the marly silt
(Fig. 11).

Sample

Phase composition

Size of hematite
crystallites [nm]

DV I 11 crust

Quartz, hematite, calcite, plagioclase, K-feldspar, illite, kaolinite 130

DVI 11 powder

Montmorillonite (heated?), quartz, carbonates, lignite

()
UFTIR

DV | 15 crust .
clinochlore

Quartz, calcite, hematite, illite, albite (ordered), microcline,

76

DVI 16 powder

Hematite, traces of goethite, maghemite, epothin resin

Ordered hematite
(Raman spectroscopy)

DV 116 crust Quartz, hematite, calcite, plagioclase, kaolinite 130
uartz, calcite, illite, hematite, albite (ordered), stilbite,
DV I 17a powder Q. ( ) 30
clinochlore

Tab. 2 - Phase composition and haematite crystallite size in powder and crust samples
(Trgbska, 2015 ; Wesetucha-Birczynska et al., 2012).
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Fig. 13 - Diffractogram of the red crust from the grave DV3 (sample DVI 15).

4.2 Loose red lumps from the outside
of the grave

Selected loose red lumps were analysed
to test the petrographic features of the assem-
blage and to examine a likely relationship be-
tween raw ferruginous material dispersed in the
site and the red substance applied for the burial
ceremony (Tab. 3). Samples DVI 3 and DVI 19,
due to very large hematite crystallite size as well
as macro- (Tab. 1) and microstructure features
(Fig. 14) most likely represent, respectively weath-
ered and unweathered Lahn-Dill type rocks. DVI
3 is composed predominantly by hematite and
quartz accompanied by illite and moderately or-
dered kaolinite (Fig. 20), in DVI 19 a rare phase
Ca,SiO.-1,5H,0 was detected.

Some other samples (DVI 4, 7, 8, 10)
represent cryptocrystalline, weathered iron ox-
ides/hydroxide concentrations (Fig. 15, Fig. 17).
Some are enriched in detritic grains of various
size (Fig. 15). The red rock DVI 5 is a hematitised
calcite (Fig. 16), the DVI 18a represents a ferru-
ginised spongolite (Fig. 18).

Sample DV 13 bears features of sinter: it
is composed of uneven grains of various shapes,
very closely adhering one to another. Paren-
tal rock is hard to define (Fig. 19). Sanidine was
detected by XRD (Fig. 21). Phosphorus was de-
tected within sample 3, 7, 8, 13, 14 and sulfur in
sample 13.

5 DISCUSSION

5.1 Marly silt with brick-red powders
and red or cherry crust from the
female grave DV3

Suggestion of Klima (1963: 149) that the
Pleistocene marly silt explored from the grave pit
may have been used as a fill-up seems very prob-
able, but it must be confirmed by the comparison
with a field reference material, not available in
this project. Marly silt was, according to the re-
sults of our study, mixed with ashes consisting of
a powdery bone, charcoal and red powder. Their
co-occurrence suggests that they originate from
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a layer (or several layers) of hearths. Indeed, on
the site there were documented hearths with red
layers, black charcoal and ash bone (e.g. Oliva,
2007). Bone dust from the fill-up is characterized
by various shape, size (not exceeding T mm) and
degree of burnout. These are typical features of
bone ash observed also in other sites (Marquer
etal., 2010).

A substrate of the grey fill-up is composed
basically of marly silt, which consists of calcite,
detrital quartz, feldspars and single grains of glau-

conite. Macroscopically grey and compacted,
it seems to be the same both in a host rock for
red powder ash as well as co-occurring with red
crusts. In all examined samples from the grave
the mixture has occurred, although in the samples
DVI 16 and 17b the content of ash is much more
lower. Whether it is a rule or an accident, it must
be examined on a larger set of samples.

Brick-red, cryptocrystalline powders are
of aleuritic-pelitic fabric. They are rounded, of

sharp or, less frequently, blurred boundaries. The

Fig. 14 - Micrograph of a weathered Lahn-Dill type
raw material. Dark patches: weathered
concentrations of macroscopically cherry
hematite. White ones: crystalline hematite
with quartz (DVI 3, X nicols).

Fig. 16 - Coarse grained calcite with fuzzy patches
of hematite (DVI 5, X nicols).

Fig. 15 - Micrograph of iron weathering
crust with variably rounded detritic grains
(DVI 4, X nicols).

Fig. 17 - Extremely cryptocrystalline raw material,
with Si, Al, K, Fe, sometimes Mg and P. Scarce
platy crystals concentrate Fe (DVI 7, reflected light).
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Fig. 18 - Fragment of spongolite: spicula are im-
mersed in cryptocrystalline iron compounds (DVI
18a, // nicols).

Fig. 19 - Probably burnt lump of iron-aluminosili-
cate raw material. 1: C, Fe with minor Si, Al, K, Ca;
2: Si with minor Al, Fe, K, Ca; 3: Fe with minor Si,
Al (DVI 13).

latter are probably clusters of migrant iron com-
pounds of natural origin (Todisko & Bhiry, 2008).
In a powder with sharp borders (only they will be
discussed further) stilbite was identified. It is the
zeolite group mineral, stable between approx.
60 and 470°C at high vapor pressure (Bolewski
& Manecki, 1993; Rykl & Pechar, 1985; www.
iza-online.com). Here it can be anthropogenic.
Stilbite was identified in the porcelaine-like sin-

ters from cremation stacks (Trgbska, 2003). An-
thropogeneity of this phase is also suggested by a
lack of parageneses characteristic for this mineral
(eg. Paulis et al, 2011) (although in weathering
crusts accompanying phases may not appear)
and small crystallite size of accompanying hema-
tite (30 nm). In volcanogenic rocks (a common
stilbite environment, Bolewski & Manecki, 1993;
Rykl & Pechar, 1985; www.iza-online.com) and
their weathering crusts this parameter is much
larger, 100 nm and more (Trgbska, 2015). Pre-
cursors of low crystalline hematite were likely
aluminosilicates enriched in iron. They could
come from loess used to extinguish or moderate
fire, as suggested by one of us (MO). In some
cases it might be a “pellet sand”, loess with clasts
generated by solifluction (Svoboda et al.,, 1996).
Nevertheless, a size of hematite crystallites in ex-
perimentally heated loess (900°C, 13h) reached
only 9 nm and no pebble-like concentrations ap-
peared (Trabska & Gawel, 2007). So that, also
another variety of an aluminosilicate raw material
should be considered.

In the chemical composition of red pow-
ders, beside aluminosilicates a small amount of
sulfur (sample DVI 9, 16) and phosphorus (sample
DVI9) was observed. P and S may result from the
breakdown of bones and the tissue, Statheropou-
los et al., 2005).

Examinations of hearths layers compo-
sition, not performed up to now, could reveal
whether: (a) ash described by us corresponds to
the ash from hearths, (b) hearths ash was directly
applied to a funeral ceremony, or the ashes from
the grave DV3 were deliberately prepared or
processed, (c) stilbite is in hearths ashes regularly
present, indicating their “wet” nature, or a pres-
ence of the mineral in the fill-up ash is a conse-
quence of certain funeral rites?

Red crusts form uneven but not exceed-
ing a few mm thick film. Their surface is gener-
ally strongly corrugated, only rarely smooth. Fea-
tures of crusts (the fact that this is an incrustation
penetrating deep into the marly silt) indicate that
red ferruginous material could be used in a form
of a suspension. Their contact with an uneven
ground is either sharp and horizontal or (more of-
ten) infiltrative. It is difficult to determine a nature
of their spatial relationship with the body of the
deceased.
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Sample Phase composition Size of hemat/te
crystallites [nm]

DVI3 Hematite, quartz, illite, kaolinite 300

DVI8 Hematite, quartz, illite, goethite 9

DV113 Quartz, hematite, albite (ordered), sanidine (disordered) 25
Quartz, hematite, calcite, illite, albite (ordered), stilbite, dolomite, sanidine

DVI 14 . . 104
(disordered), Fe-clinochlore

DVI19 Hematite, quartz, plagioclase, illite, chlorite, Ca;SiOs-1,5H,O phase >400

Tab. 3 - Phase composition of loose red lumps out of burial (Trgbska, 2015).

Mineral composition of red crusts is simi-
lar to red ash powder (except for the presence of
stilbite), but a crystallite size of hematite differs
(Tab. 2-3). Phase composition indicates the ori-
gin of the raw material from a weathering zone
(or zones). Unfortunately, there are no indicative
minerals that may precise a ground rock. Also
hematite habit in the SEM image is non-specific.
Calcium carbonate may result from the genesis of
raw material (eg. terra rosa) or from contamina-
tion.

High crystallite size of hematite (130 nm,
crust samples DVI 11, 16) is common in the min-
eral from volcanic, hydrothermal or metamorphic
rocks and their weathering crusts (Trgbska, 2015).
A sample of 76 nm hematite crystallite size (DVI
15) may have been collected from the above
mentioned environments but also from certain va-
rieties of terra rosa or variegated shales (Trgbska,
2015). The two latter occur in the immediate vi-
cinity of the site and a distance of several kilom-
eters (Chab et al., 2007).

Within red crusts and surrounding marly
silt phosphorus and sulfur of low concentration
(not higher than 2%) occur. Probably these ele-
ments come from the decay of the body of the
dead woman (cf. comments above).

Coccoliths observed within red crusts and
powders as well as within marly silt probably origi-
nate from Pleistocene marly silts and clays. How-
ever, an exact attribution must be performed by a
specialist.

The marly ground was not subjected to
high-temperature impact, as indicated by the in-

tact coccoliths plates and features of fabrics. The
filllup was touched by bioturbation processes,
which is proved by presence and shape of vesi-
cles as well as presence of foecal pellets. Both,
intentional action and criogenic processes may
have influenced a chaotic arrangement of fabric
(Todisco & Bhiry, 2008).

5.2 Loose lumps from the site outside
of the grave DV3

Loose red lumps (without inventory num-
bers) are similar to each other macroscopically
in terms of red color and cryptocrystallinity. The
exceptions are dark-cherry weathering crust on a
Lahn-Dill type rock (sample DVI 3), silvery, nee-
dle-like (due to crenulated hematite plates) sam-
ple DVI 19 and cherry, hard hematite-calcite rock
(sample DVI 5). A larger part of materials collect-
ed by a Dolni Véstonice community is formed by
macroscopically cryptocrystallinic concentrations
of red iron oxides and hydroxides (DVI samples
4,7,10,13,14,18). Among them there is a ferru-
ginous spongolite (sample DVI 18a). In a cryp-
tocrystalline sample DVI 14 hematite is character-
ized by large crystallites (about 100 nm). It indi-
cates an area of weathering of rocks with a large
size crystallite hematites. Sanidine in this sample
(Tab. 3) suggests a provenance from volcanogenic
areas (Huang & Willie, 1974). The assemblage is
therefore petrographically diversified, though raw
materials could have come from not distant areas.
Some of these materials occur and occurred in
the site vicinity (terra rosa, spongolite, weathered
iron oxides). Weathered volcanic rocks are more
distant - about 50 km from the site. The most
distant is the rock type Lahn-Dill, a minimum of
about 150 km from the site (Chab et al., 2007).
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In a DVI 14 sample coccolith, morpho-
logically similar to other ones, above mentioned,
was detected. Its presence may be also a result of
contamination by Pleistocene marly silt.

At least one of the examined samples was
burnt (DVI 13): in the SEM image it resembles
sinter. A size of hematite crystallites is here low:
only 25 nm. Hematite crystallite size is signifi-
cantly higher in sanidine-bearing rocks (Trabska,
2015) but it decreases when the mineral is heated
below 600°C (Cornell & Schwertmann, 2003:
108). TEM observations of hematite would al-
low to precise a nature of heating (Pomiés et al.,
1999). Low hematite crystallinity may be a result
of heating but anthropic origin of sanidine can-
not be excluded as well. Anthropic felspatoids
(though not feldspars) were detected by one of
us in porcelain-like sinters from cremation burials
(Trabska, 2003).

Arare phase [Ca,SiO4(1.5H,0)], detected
in a sample DVI 19 (Tab. 3), resembles hatrurite
(www.mindat.org/hatrurite), a mineral occurring
in, among others, calcareous scarn (which might
precise the area of origin of the raw material) but
on the other hand, the phase was identified in
anthropogenic ashes (Filippidis & Georgakopou-
los, 1992). However, macroscopically and under
SEM image no heating evidences or ash presence
could be proved.

Within all samples, except sample 5 DVI,
phosphorus (DVI 3, 7, 8, 14) or sulfur (DVI 13)
was observed. Unfortunately, a primary location
of samples on the site is not known, so that no
unambiguous explanations can be proposed.

Some of this (or similar) material could
have been used for the funeral ceremony, both
to prepare red powder and a suspension. No
specific raw materials connected with the burial
context were identified.

5.3 Reconstruction of the burial cere-
mony in the aspect of the use of red
raw materials

The bottom of the grave could have been
prepared as follows: after digging the burial niche
substrate has been (or was) partly moistened
and plastified at least in some places. Moisture
could be intentional, it could also be caused by

rain. Pulverised unburnt terra rosa or another
iron-bearing, red aluminosilicate, would be mixed
with a liquid (probably water) and spilled over the
corpse and over the grave floor. Then ash from
hearth(s), containing red powders, charcoal, bone
ash, would be mixed with marly silt exploited from
the grave niche. This substance would be used to
cover the corpse and mammoth pelvis.

6 CONCLUSIONS

Two different red material concentrations
occur in the context of the female grave DV3: (a)
red powder dispersed in marly silt of a fill-up, to-
gether with charcoal and variably burnt bone par-
ticles, (b) red crusts adhering to marly underneath.
Marly substrate is the same in the both cases. The
two red raw materials differ in hematite crystallite
size and probably a way of processing: the sus-
pension material was not heated. Red powders
may originate from the ashes of the neighbour-
ing hearth(s). Thorough examination of layers of
hearth(s) should be conducted to explain their
exact nature and answer a question whether they
vary from an ash from the burial context. Red
powders are natural mixtures of aluminosilicates
and iron compounds, i.e. their raw materials may
have been iron crusts, limonite, terra rosa, vari-
egated shale or loessy silt. It is possible that some
(less numerous) red concentrations appeared due
to iron migration. Red-cherry ferruginous crust
likely covered some parts of the floor surface or
parts of female body. Red material was applied
probably in a form of suspension. The raw materi-
als of the loose lumps may orginate from various
sources and distances: they may be local, from
about 50 km, and even about 150 km radius.
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Use and distribution of colourants in Western LBK sites

Julia KITZIG & Britta RAMMINGER

Résumé

La présence de pierres semi-précieuses sur les sites d’habitat et de sépultures rubanés a fait 'objet d’une étude dans
le cadre d’un mémoire de Master qui explore la question de savoir si I'utilisation des pierres semi-précieuses au néolithique
ancien a été un phénomene autant régional que chronologique. Pour réaliser cette enquéte, 168 sites d’habitat et 41 sites
de sépultures attribués a la culture rubanée ont été observés dans la région germanophone, ainsi que dans le Nord de la
France et les pays du Benelux. Par rapport aux sépultures, I’habitat rubané, lui, renfermait plus de pierres semi-précieuses.
L’étude de la répartition des pierres a révélé une plus forte concentration et une utilisation plus intense sur les sites se trou-

vant a l'ouest la zone de fouille par rapport aux sites se trouvant a lest.
Alors que la goethite est exclusivement associée a I’habitat rubané, les minéraux tels que I’hématite, la limonite, le gra-
phite, le manganése et autres roches sédimentaires sont tout aussi présents sur les lieux d’habitat que dans les sépultures.

Mots-cles : Néolithique ancien, diversité de colorants, cimetiéres, habitats, étude comparative.

Keywords: Early Neolithic, colourant diversity, cemeteries, settlements, comparative study.

1. INTRODUCTION

Haematite and other colouring minerals are a
regular part in Linear Pottery Culture (LBK) inven-
tories, but synthetic publications of these artefacts
are quite rare until now. A recently published mas-
ter’s thesis at the University of Hamburg examines
the occurrence of colouring stones in the settle-
ment and burial contexts of the Western Pottery
Culture (Kitzig, 2013). The thesis paper consid-
ered the question whether there are regional em-
phases in the usage of colourants in Early Neolithic
times, attributed to different traditions of colouring
elements or to differences in access to resources.

While ceramics, rock and flint artefacts had
functional significance in Early Neolithic life, col-
ouring stones were primarily decorative objects.
This implies that the observed colour scattering
in graves could have happened for aesthetic rea-
sons. This provides the opportunity to look at the
life of Early Neolithic people from a different, crea-
tive perspective. The question of the significance
of colourants can be investigated by showing their
distribution.

The group of colouring stones is made up of
those minerals and ores found in processed and
unprocessed forms in LBK settlements and burials.

In total 37 different raw materials are mentioned in
the primary publications’ for the recorded settle-
ments and cemeteries. They have been grouped
into the mineral classes haematite, goethite, li-
monite, graphite, manganese and other metallifer-
ous sediments.

2. USE OF COLOURING STONES IN THE LINEAR
POTTERY CULTURE

During the Early Neolithic, colourants of dif-
ferent shapes and colours were used in everyday
life as well as in funeral rites. Depending on the
purpose of use they were utilised as whole pieces,
crushed or pulverized. Pulverized and in combi-
nation with binders such as fat, colour pigments
could be used for the decoration of ceramics (e.g.
Lohr & Zimmermann, 1977; Ramminger, 2003;
Ramminger, 2007). Such ceramicincrustations are
present in white and red, with the former dominat-
ing in the Linear Pottery spectrum (Meier-Arendt,
1966). In addition to the creative component,
colouring stones could also be used in the manu-
facture of ceramic vessels (e.g. Kloos, 1997; Clad-

1 Information on the raw materials used is taken from the
primary publications; own rock identifications were not
carried out.
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ders, 1997; Frohlich, 2006; Mecking et al., 2012).
Recent studies on a series of Linear Pottery shards
with potential haematite tempering have shown
that this is most likely not an intentionally added
tempering component, but rather natural iron
concretions in the raw clay (Ramminger et al.,
2013). The use of graphite for tempering is also
discussed, based on findings from the Austrian
settlement of Rosenburg (Gotzinger & Lenneis,
2009; Lenneis, 2009) and settlements of Bavaria
(Brink-Kloke 1990: 443, Anm. 60; Prechtl, 2011).
It was also utilised in the earliest LBK for the deco-
rations on the outer vessel wall (Lenneis, 1977;
Pieler, 2004; Gotzinger & Lenneis, 2009).

Alongside the ornamentation of ceramics,
red plaster may also have played a role in Early
Neolithic wall paintings (Zimmermann, 1988).
The usage of colouring stones or coloured pow-
der for tanning and dyeing leather has been dis-
cussed (e.g. Kegler-Graiewski, 2007: 412; Krahn,
2006: 493). Colourants were even used for mak-
ing jewellery. Several polished pieces with perfora-
tion suggest a function as pendants (Ramminger,
2007: 326; Kitzig, 2013: 7).

Ochre scatterings, alongside prepared colour
stones and raw pieces, are known from Early Neo-
lithic burial rites as was also the case for Mesolithic
grave contexts (e.g. Sachs, 1999). The function
and significance of these variations of ochre use
may be symbolic. However, it could also have
had a preservative effect (Schmidgen-Hager,
1993: 175). In addition, red powder was given as
a grave good inside a vessel (Richter, 1969: 170;
Schmidgen-Hager, 1993: 124), while other vessels
were highlighted by scattering ochre (Modder-
man, 1970: 59; Schmidgen-Hager, 1993: 132).

The colouring stones were prepared for their
intended purpose through different processes,
aided by various devices. Across LBK settlements,
two kinds of objects with corresponding colour
traces are represented: milling/grinding stones
and hammer stones, the former being recorded
even from grave contexts (Kitzig, 2013: 9).

3. COLOURANTS FROM LINEAR POTTERY CUL-
TURE CEMETERIES

Colouring stones are known from the major-
ity of cemeteries in the Western Linear Pottery

Culture. Only 14 (34 %) of the examined 41 cem-
eteries do not have any colour residues. The dis-
tribution of burial sites did not show any notewor-
thy regionalization; rather, colouring stones occur
in graves across the whole research area (Fig. 1).
However, a lower incidence of cemeteries with
colourants is recorded in the east compared to
the west. In the east, there are 12 cemeteries
with colouring stones against nine cemeteries
without such objects. In contrast, in the west-
ern area the cemeteries with colourants domi-
nate. 15 out of 20 cemeteries contained such
items (Kitzig, 2013: 18). Regional differences are
even stronger concerning the relative number of
graves with colouring stones on burial sites. The
percentage frequency of graves with colourants
in the cemeteries of Rhineland-Palatinate, Baden-
Wiirttemberg and Bavaria varies from 3.7 %
to 13.3 %. The exception is the site of Worms
“Adler Berg” with 50 % (Kahlke, 1954: 97), due
to low numbers of graves. In the north-eastern
study area, the dead were given colourants even
more frequently than at other sites. Whereas
only 2.7 % of the graves in the cemetery of Hal-
berstadt “Sonntagsfeld” contained colourants
(Fritsch et al, 2008: 132), between 10.3 % and
56 % of graves from other cemeteries in that area
contained such items. With a share of 38.9 %,
the burial ground of Kleinhadersdorf (Lebzelter &
Zimmermann, 1936: 1) in Austria has a similarly
high value. It is the only LBK burial site in Austria
which had colouring stones in its inventory. At
Niedermerz (28 %) (Schmidgen-Hager, 1993) and
Elsloo (20 %) (Modderman, 1970) in the north-
western part of the study area, almost every
fourth or fifth grave has colourants. The highest
frequency of colourants is in the south-western
study area, with such objects found in six of the
nine French burials grounds studied, in four cases
in the form of colour scatterings only. This is in
accordance to the study of Jeunesse (Jeunesse,
1997). At Rixheim, at least 88.9 % of the dead
had colouring stones. While respectively 18 %
and 20 % of graves from the sites of Hoenheim-
Souffelweyersheim and Quatzenheim have col-
ouring stones, Wettoldsheim is the only burial site
without colourants in France.

3.1. Colour scattering
In addition to finds of colouring stones in

form of fragments there are graves with colour
scatterings, either over the entire grave or across
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parts thereof. Colour scattering is documented
in 14 of the 41 cemeteries. Consequently eve-
ry third cemetery comprises graves with colour
scattering. At six of these sites, only scatterings
were present (Kitzig, 2013: 20). Four of the burial
sites with exclusively scattered ochre are located
west of the Rhine, in modern-day France (Fig. 1).
In addition, the burial grounds of Mangolding
(Nieszery, 1995: 161) and Halberstadt “Sonntags-
feld” (Fritsch et al., 2008: 81) show analogous
residues. The remaining eight cemeteries have
both colour scatterings and colouring stones in
their inventories and are distributed throughout
the complete study area. Overall, there is a pref-
erence for the use of colour scatterings in the
western study area located (Kitzig, 2013: 20).
With the exception of the colour scatterings at
Oberschaeffolsheim-Itterheim  (Kahlke, 1954:
102) and Osthofen-Breuschwickersheim (Kahlke,
1954: 102) in Alsace, where the exact material is
unknown, ochre and haematite were used for the
scattering (Kitzig, 2013: 21).

3.2. Raw materials

The spectrum of colourants on each ceme-
tery ranges from one to three raw materials (Kitz-
ig, 2013: 23). The most widely used is haematite,
which is present throughout almost the entire
study area. Only in Southern Alsace and Picardy,
where all colour scatterings are made using ochre
or an unknown black material, is haematite not
scientifically proven. It is usually found alone or
in combination with the raw materials graphite,
manganese, ochre and other metalliferous sedi-
ments. Ochre is known especially from the French
archaeological sites (Kitzig. 2013: 23-24).

Together, the grey to black materials man-
ganese and graphite have a wide distribution. Ex-
cept for the western regions - the Rhineland, the
Netherlands and France - manganese or graphite
were documented in all areas; however, a division
of the study area is observed. The boundary runs
roughly from Berlin in the northeast to Munich

colouring stones on LBK cemeteries
cemeteries without colouring stones

A

cemeteries with colouring stones only

®

cemeteries with colour scattering only

P

cemeteries with colouring stones and colour scattering

M= 1:15000000 /N\ [

/J “‘ _

Fig 1 - LBK burial grounds with and without colouring stones and colour scatterings (Kitzig, 2013).
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in the southeast. While cemeteries west of this
line mainly use manganese as “dark” colouring
stones, graphite is known almost exclusively from
the eastern sites. Although no obvious regional
groups were identified in the use of red-brown
or gray-black colouring materials, the preferen-
ces postulated by Nieszery (1995), according to
whom graphite was preferentially used in the
East, can be already covered.

4. COLOURING STONES FROM LINEAR POT-
TERY SETTLEMENTS

168 settlements of the Linear Pottery cul-
ture were considered in this study?. 121 (72 %)
of them have colourants in their finds inventory.
This comprises both processed and raw colouring

2 For this study well excavated and well publicized sites
were included only and exceptionally some settlements
that are known by surface finds for Hesse.

stones, as well as colour residues on stone tools.
In the case of the remaining 47 sites (28 %) there
were no finds indicating the response of colour-
ing stones (Kitzig, 2013: 27). The geographical
distribution of all LBK sites with and without col-
ourants is shown on figure 2. Strong differences
in the ratio between settlements with and those
without colourants can be identified. Whilst the
sites in the northern study area yielded no colour-
ants, all sites in North Hesse did. A strong domi-
nance of settlements with colouring stones is also
observed in Southern Hesse. There are 44 settle-
ments with colourants versus seven settlements
without such finds. The use of colourants in the
Linear Pottery sites of Rhineland-Palatinate and
Luxembourg is also well marked. Whilst the ex-
cavations in Trier-Euren (Schmidgen-Hager, 2003)
revealed no colourants, the other ten settlements
in this region all have such items.

An ambiguous ratio in terms of colouring
stone finds can be seen in the Early Neolithic set-
tlements of the Rhineland and the neighbouring

<
used raw materials
LBK settlements

@

LBK cemeteries

LBK sites with goethite
20
LBK sites with graphite
.| @
LBK sites with haematite H
o
LBK sites with limonite
— @
2 LBK sites with manganese H
@
LBK sites with ochre
@
LBK sites with other metallferous sed. | |
S M= 1: 15000000 /)

Fig 2 - On LBK sites used raw materials (Kitzig, 2013).
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sites in the Netherlands and Belgium. Nearly two
thirds of the 35 main sites had colouring stones.
However, in the other study areas - South-East
Germany and Austria -, there is a balance be-
tween settlements with and without colouring
stones (Kitzig, 2013: 35).

Regional differences are also indicated by the
raw material supply. Settlements in the western
study area had more than three colouring stones
per house on average. In contrast, the eastern
sites have fewer than three colouring stones per
house on average. Collectively, the settlements
in Hesse were the best supplied with up to six
colouring stones per house (Kitzig, 2013: 78).

4.1. Raw materials

Identifications of the raw material were
carried out for 118 of the 121 settlements with
colouring stone. The materials haematite, graph-
ite and manganese are the only colour raw ma-
terials that were documented, either alone or in

combination with other minerals. In settlements,
ochre, which in burial contexts can also occur on
its own, is known exclusively in combination with
other raw materials. In graves, ochre occurs pul-
verized as well as in pieces, while in settlements
this material is only available as whole nodules.
The haematite weathering products goethite and
limonite are also exclusively found in connection
with other raw materials. Goethite is always as-
sociated with haematite on four settlement sites.
At Behringen, Wartburgkreis (Lorler, 2006: 122),
manganese is the only raw material identified;
in two other sites it occurs in combination with
other colouring materials. Graphite has also been
observed either individually or in combination
with other raw materials (Kitzig, 2013: 35-36).

Haematite is documented from 113 (95.8 %)
of the 118 sites with known colouring stones. As
a consequence, this mineral is by far the most
frequently attested material in the study area. A
haematite mining site is known from Bad Sulz-
burg in the Black Forest (Goldberg et al., 1998)

C
colouring stones on LBK settlements
settlements without colouring stones
A K
4,:; settlements with colouring stones

K J M= 1:15000000 ”
SO
NG/ L
5 <,
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Fig 3 - LBK settlements with and without colouring stones (Kitzig, 2013).



184

Julia KITZIG & Britta RAMMINGER

and additional sources probably existed in the
Lahn-Dill area and Hesse (Schade, 2004; Ram-
minger, 2007). In contrast to the places of mining
in Hesse to the mining site Bad Sulzburg approval
of settlements are missing who can be placed un-
ambiguously in connection with the mining site.
Although the material from the 38 km distant site
of Bischoffingen Kaiserstuhl is visually similar to
the material from Bad Sulzburg, only future geo-
chemical studies will be able to clarify whether
the documented haematite does in fact come
from this mine (Hoeper et al., 2011: 74). In com-
parison to haematite, the use of other materials
appears negligible. All remaining materials are
represented less than ten times in the study area,
so a general preference for haematite is evident.

Due to its popularity, it is not surprising that
haematite is geographically widespread in the
study area. With the exception of Austria, this min-
eral has been used in all regions of the western
Linear Pottery culture. Itis the only material which
enjoys a comprehensive distribution, except for
the extreme southeast. The Linear Pottery sites of
the Netherlands, Belgium and Luxembourg invari-
ably use haematite as a colouring stone. In addi-
tion, the use of graphite in Early Neolithic settle-
ments reveals a pattern. Except for the graphite
finds from Eilsleben, Kr. Wanzleben (Kaufmann,
1981: 185) in Saxony-Anhalt, this material has
been exclusively observed on settlements in
southern Germany and in Austria.

5. CONCLUSION

Throughout the study area, colouring stones
are documented in settlements as well as burial
grounds. There are regional differences. In the
southwest, for instance, the Mesolithic burial ritu-
al (e.g. Jeunesse, 1997) of ochre scattering contin-
ues in the Early Neolithic, as illustrated by the high
frequency of graves with this kind of treatment.
East of the Rhine, however, colour scatterings in
the context of burials are an exception. It is possi-
ble that the archaeologically documented materi-
als correspond to those available in the environs
of the sites. If different raw materials of similar
colour occurred around the same archaeological
site, the different quality of the materials could
have led to a preference for specific sources. The
regional differences in the frequency of different

colouring stones could be attributed to differen-
tial access to existing sources, an aspect which
remains to be discussed, in particular for the
haematite-rich regions in Hesse. Furthermore, it
must be taken into account that the consumption
of colouring stones was more important than their
preservation. Therefore, it is impossible to exclude
that sites with a small amount of preserved colour-
ants would actually have been as well supplied as
those with larger assemblages. Conversely, it is
also possible that sites with more finds in fact spe-
cialized in the mining and processing of colouring
stones and supplied other settlements. This could
indicate possible regional and supra-regional trade
connections. Equally, this could have evened out
regional supply shortages. To answer the exciting
question of an exchange of colouring stones, a
comprehensive investigation is required. For this
purpose, a geochemical analysis of samples from
natural deposits as well as from archaeological ar-
tefacts will be essential.
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Quelques hypotheses quant a 'usage des matieres
colorantes rouges dans les sépultures du Néolithique
ancien du Bassin parisien

Corinne THEVENET

Abstract

When other element are lacking, the presence of colouring matter concentrations in graves can be considered as
a diagnostic criteria. It is so regularly present in Early Neolithic graves, that it is considered as a diagnostic feature for
Northern France funerary rituals. However, its presence remains enigmatic and raises several questions. Firstly, the use
of the term of “ochre” is problematic, as it only reflects a general assumption, not a definite identification. Indeed, it is
attested in about 80 % of LBK graves of the Paris Basin, but the diversity of raw materials used in unknown. The same
diversity is observed in BQY/VSG graves, but in different proportions (pigments are present in less than 30 % of the
graves), although we usually use the term of powdering and we ignore the exact modalities of its making and use. An
important diversity of situations is reported for its use in early Neolithic graves, suggesting that pigments can be used in
different ways, some funeral, others not.

About 170 LBK graves are known at present in the Paris Basin. There are no graveyards, but only settlement
graves. We retained 108 graves, distributed between 31 sites in the main alluvial valleys, according to the reliability of
chronological attributions and the quality of documentation. The geographical and chronological distribution of this
sample is representative of the original corpus. Graves localisation is similar during BQY/VSG, but the corpus is more
limited: only 45 graves, distributed between 19 sites.

Our purpose here is to understand the presence of colouring matter in graves, that is the modalities of its use, but
also its possible functions during burials. Combining the analysis of pigment localizations and the taphonomic analysis
of the corpse allows for several hypothesis. At least three different situations are observed in LBK graves. In most cases,
colouring matters are associated with the skeleton (57 %). It can also be present on objects, as pearls or ceramics (11 %).
Finally, coloured spots in the filling sediment are also observed (11 %). The cases distribution is different in BQY/ VSG
graves, where the most frequent situation is the presence of coloured spots (two thirds of graves). In addition, combining
the colouring matter distribution and the taphonomic analysis we can suggests the use of different organic objects,
such as clothes and soft material envelopes or mats, containers. In fact, colouring matters are sometimes the last trace
these various coloured organic objects. Colouring matters are thus present at various moments of the burial, sometimes
connected to the preparation and deposit of the body, or to the deposit of funeral objects. The traceologic analysis of
coloured grinding tools shows that they were used to work hides, but their use with vegetable fibres is also attested for
these periods. The presence or absence of colouring matter in these graves could testify to the use of different materials
(animal skins vs vegetable fibers) for objects occurring at various moments of burial, during pre-sepulchral and sepulchral
stages.

In this paper we advocate for the development of analytical protocols dedicated to the characterization of colouring
matter use in funerary contexts.

Keywords: graves, red colouring matter, taphonomic analysis, Early Neolithic, Paris Basin.

Mots-clés : sépultures, matieére colorante rouge, analyse taphonomique, Néolithique ancien, Bassin parisien.

La présence de matiéres colorantes rouges
dans les sépultures du Néolithique ancien du
Bassin parisien, particulierement au Rubané, est
percue comme caractéristique. C’est la tout le
paradoxe : si sa présence parait typique des prati-
ques funéraires, elle demeure énigmatique. Ni la
nature exacte du matériau, ni les modalités de son
utilisation et encore moins sa fonction au cours

des funérailles ne sont connues. Au sein de 'ana-
lyse des sépultures, les matiéres colorantes rouges
sont généralement traitées avec le mobilier alors
que, recouvrant souvent complétement le squelet-
te, elles semblent relever davantage du dépot du
corps. La principale limite réside dans le fait que
ces matiéres minérales rouges sont abordées en
terme de présence ou d’absence, ce qui a oblitéré
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la diversité de leurs localisations a I'intérieur d’une
sépulture et par conséquent, la diversité potentiel-
le de leurs utilisations. On ignore en définitive ce
qui est signifiant : est-ce le pigment utilisé ; est-ce
la couleur engendrée ; ou est-ce le geste techni-
que dont ces restes colorés pourraient constituer
un ultime témoin ?

Pour tenter de comprendre ['utilisation des
matiéres colorantes dans les tombes, c’est-a-dire

non seulement leurs modalités, mais surtout leur(s)
éventuelle(s) fonction(s) au sein des funérailles, il
est nécessaire de détailler leurs différentes locali-
sations dans les tombes et par rapport aux restes
du défunt. Croisées a I'analyse taphonomique du

I
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Fig. 1 - Localisation des sites du Néolithique ancien comptant des sépultures dans le Bassin parisien : 1.
Sites rubanés, 108 sépultures réparties entre 31 habitats ; 2. Sites BQY/VSG, 45 sépultures réparties entre
19 habitats.
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cadavre et de la sépulture, il est possible de pro-
poser différentes hypothéses quant a leurs utilisa-
tions possibles. Apparait ainsi une grande diversité
d’utilisation qui permet de discuter de la place des
colorants pendant les funérailles au Néolithique an-
cien. A terme, cette discussion permet également
d’éclairer I'évolution des pratiques funéraires dans
le Bassin parisien au Néolithique ancien, plus parti-
culierement des pratiques de dép6t du corps entre
le Rubané et le Villeneuve-Saint-Gemain.

1. DES MATIERES ROUGES DANS LES TOMBES

Comparativement aux régions plus orientales
du Rubané, dans lesquelles le corpus funéraire at-
teint plusieurs milliers de tombes (Jeunesse, 1997),
le Bassin parisien peut faire figure de parent pau-
vre : prés de 170 sépultures seulement sont en effet
recensées actuellement. Malgré le développement
de I'archéologie préventive, aucune nécropole n’a
encore été mise au jour, mais uniquement des sé-
pultures au sein des habitats. Nous avons retenu
108 sépultures rubanées, réparties entre 31 sites
localisés dans les principales vallées alluviales du
Bassin parisien, en fonction de la fiabilité des attri-
butions chronologiques et de la qualité de la docu-
mentation (Fig. 1:1). La distribution géographique
et chronologique de cet échantillon est inégale,
mais représentative du corpus originel. La moitié
de l'effectif est située dans la vallée de I’Aisne, tan-
dis que I'essentiel des sépultures apparait tardif au
sein de la séquence du Bassin parisien. Implanta-
tion et localisation des sépultures sont similaires
durant le Blicquy/Villeneuve-Saint-Germain (BQY/
VSG), mais le corpus est nettement plus restreint :
seulement 45 sépultures sont recensées, réparties
entre 19 sites (Fig. 1:2).

La présence de restes de colorants rouges
dans les sépultures du Néolithique ancien du Bas-
sin parisien et la maniére dont elle est décrite ha-
bituellement dans la littérature soulévent plusieurs
questions.

1.1. De quel matériau est-il question ?

Il est généralement fait mention «d’ocre »
en raison d’une coloration du sédiment et/ou des
ossements allant du brun-rouge au rose, plus ou
moins intense, mais suffisamment pour étre visible
a I'ceil nu (Fig. 2). Cette dénomination systémati-
que est indépendante du matériau utilisé puisque,

a notre connaissance, aucune analyse physico-chi-
mique d’échantillons issus de ces sépultures n'a été
réalisée. Son usage est en définitive consacré par
plusieurs dizaines d’années d’emploi dans la re-
cherche sur les pratiques funéraires rubanées. On
peut toutefois se demander si ces différentes colo-
rations correspondent toujours au méme matériau.
A titre de comparaison, il est fait mention d’ocre
dans certaines sépultures mésolithiques (Verjux,
2007), alors méme que la coloration rouge obser-
vée peut provenir d’autres matériaux. C’est le cas
dans la sépulture mésolithique de Bonifacio (Cor-
se, Duday, 1975). Cette tombe a livré le squelette
d’une femme entierement recouvert d’un colorant
brun-rouge, a I'exception des pieds, dont I'analyse
a révélé qu'il résultait de la dégradation d’une ro-
che granitoide, apportée par les populations méso-
lithiques.

1.2. La présence de matiéres colorantes est-
elle réellement systématique dans ces
tombes ?

En termes de présence/absence, les restes
colorants s’observent dans prés de 80 % des sépul-
tures rubanées (85 sépultures sur 108 ; Thevenet,
2010). Leur présence apparait donc comme un
trait largement majoritaire au sein des pratiques
funéraires rubanées, a tel point que son absence
dans plusieurs sépultures a souvent été interprétée
en termes conjoncturels : absence d’observation
en raison des conditions de découverte chaoti-
ques, conservation médiocre de la sépulture (ter-
riers, labours...) ou remplissage sableux ayant favo-
risé un lessivage des substances colorantes sous
I'action des eaux de ruissellement et d'infiltration.
A ces trois explications avancées, on peut opposer
autant, si ce n’est plus, de contre-exemples. La sé-
pulture 234 de Menneville « Derriére le Village »
(Aisne) a été détruite a la pelle mécanique, mais
une partie des ossements récupérés dans les dé-
blais avaient conservé des traces résiduelles rou-
ges (Farruggia et al., 1996 ; Thevenet, 2010). La
sépulture 145 de Cuiry-lés-Chaudardes « les Fon-
tinettes » (Aisne) a été remaniée par des terriers
qui ont totalement dispersé dans la fosse les osse-
ments et les éléments de parure (Thevenet, 2010).
Malgré cela, le remplissage a conservé une nette
coloration. On pourrait multiplier les exemples de
sépultures érodées, perturbées, tout ou partie, et
dans lesquelles la présence de colorations rouges
a été observée. Enfin, si I'hypothése d’'un lessivage
de matiéres colorantes est souvent proposée dans
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les cas de remplissages sableux, il est intéressant
de constater que les sépultures 45 et 48 de Maizy
« les Grands Aisements » (Aisne) dont le remplis-
sage était constitué de sables et graviers sont parmi
les sépultures rubanées les plus intensément colo-
rées (Le Bolloch et al., 1986). On peut également
constater des sépultures situées a proximité 'une
de l'autre, pour lesquelles substrat et remplissage
sont identiques, I'une présentant une forte colo-
ration tandis que sa voisine en est totalement dé-
pourvue (par exemple, les sépultures 28 et 20 de
Balloy « les Réaudins », Seine-et-Marne ; Mordant,
1991, 1997). A contrario, les 20 % de sépultures
rubanées qui ne contiennent pas de matiére co-
lorante ne présentent pas nécessairement une
conservation médiocre.

Cette revue non exhaustive semble suffisante
pour penser que si I'on n’a pas observé de restes
rouges a la fouille de certaines sépultures, c’est
tout simplement qu’elles n’en contenaient pas. En

outre, la question d’une conservation différentielle
n’est jamais invoquée pour expliquer I'absence de
tels restes dans les sépultures du BQY/VSG qui
succéde au Rubané. Ce trait devient en effet mino-
ritaire et s'observe dans moins de 30 % des tom-
bes (Thevenet, 2010).

1.3. Sous quelle forme les matiéres coloran-
tes ont-elles été utilisées ?

Dans la quasi-totalité de la littérature concer-
nant les tombes néolithiques, mais aussi mésolithi-
ques, il est fait mention « d’ocre en poudre » ou de
« saupoudrage d’ocre » sur le défunt, aprés son dé-
pot dans la tombe (par exemple, Jeunesse, 1997 ;
Constantin et al., 2003). Pour autant, aucune pou-
dre colorée n’a été découverte jusqu’a présent,
seul le sédiment de la tombe ou les ossements
étant teintés. Quant aux arguments suggérant I'ac-
tion de saupoudrer, ils ne sont jamais précisés. De
nouveau, c’est la force de I'habitude qui conduit a

Fig. 2 - Deux exemples de coloration intense du squelette et de la fosse dans des sépultures rubanées du
Bassin parisien : 1. Sépulture 4 de Larzicourt (Marne ; photo : B. Chertier) ;
2. Sépulture 32 de La Saulsotte (Aube ; photo : J. Piette).
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utiliser ce vocable. Dans un cas, il a été suggéré
que plutdt que saupoudré, le corps avait été enduit
d’une boue colorée, tant la coloration du squelette
et du sédiment I'entourant immédiatement était in-
tense (Le Bolloch et al., 1986).

Quelle que soit I'hypothése, que la substance
colorante soit utilisée sous forme de poudre ou de
boue, reste que c’est toujours le cadavre en tant
que tel qui est envisagé comme le support direct
de la matiére colorante.

1.4. Pourquoi des matiéres colorantes dans
les tombes ?

Comme fréquemment, la raison avancée a
la présence d’un objet dans une tombe ou a la
réalisation d’'un geste pendant les funérailles est
qu’il s’agit d’'une prescription du rite. Le cas des
matiéres colorantes n’échappe pas a la régle et
cette interprétation en terme quasiment exclusif
de rituel a sans doute limité la prise en compte
d’alternative au saupoudrage. Peu d’auteurs ont
ainsi proposé d’autres explications. P.-A. de Labrif-

)

n° 1. Sépultures rubanées (n = 108)

|| Absence de restes de colorants
I Coloration en relation avec le squelette

[ ] Coloration en relation avec des objets

fe a supposé une fonction antiseptique au minéral
saupoudré sur le cadavre (Labriffe, 1985, 1992).
E. Derwich a suggéré que le colorant constitue
la derniére trace de peintures corporelles sur le
défunt (Derwich, 1997).

2. DES SITUATIONS DIVERSES

La localisation et I'étendue de la coloration
rendent compte de différents cas de figure, aussi
bien dans les sépultures rubanées que BQY/VSG.

2.1. Au Rubané

Au moins trois situations différentes se déga-
gent de I'analyse de lalocalisation des restes rouges
dans les sépultures rubanées (n = 108, Fig. 3:1).

Dans les cas les plus nombreux, les restes co-
lorants sont associés au squelette, qu'il ait teinté
seulement ce dernier ou le sédiment I'entourant,
ou bien les deux. Les parois de la fosse sépulcrale
sont parfois également colorées. Généralement, la

(@

n° 2. Sépultures BQY-VSG (n = 45)

|| Taches de matiéres colorantes

|| Matiere colorante sous forme solide

Fig. 3 - Distribution des différents types de localisation des restes colorants observés dans les sépultures
du Néolithique ancien du Bassin parisien : 1. Dans les sépultures rubanées, n = 108 ; 2. Dans les sépultures
BQY/VSG, n = 45).
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coloration du fond de la fosse correspond a I'em-
prise du corps, mais n’inclut pas toujours le crane.

Des restes colorants ont également été ob-
servés en dehors de tout contact avec le squelette.
Il est alors présent sur des objets, parures ou réci-
pients en céramique. Des traces de matiéres colo-
rantes sont ainsi présentes a l'intérieur de la perfo-
ration et sur la face interne de perles (en calcaire ou
test de coquillage ; Augereau & Bonnardin, 1998).
Elles s’observent également a l'intérieur de vases
complets ou sur la face interne de tessons de vases
fragmentés (par exemple, dans la sépulture 51 de
Balloy, Seine-et-Marne).

Enfin, des taches colorées, circonscrites dans
le sédiment de remplissage s’observent également.
Ces taches peuvent étre totalement dissociées du
squelette ou au contact d’une région anatomique.
L’emplacement de ces taches est variable : elles
peuvent se situer sur le fond de la fosse ou dans
le comblement de la sépulture, au-dessus du sque-
lette. Ces sépultures se caractérisent par I'absence
de matiere colorante ailleurs dans le remplissage
ou sur le squelette.

Dans un certain nombre de ces cas, la proxi-
mité entre tache d’ocre et fragments de vases
permet de se demander si la substance colorante
n’était pas, au moment du dépo6t, a l'intérieur de
contenants qui ont subi une fragmentation post-
dépositionnelle (par exemple, dans une tombe
d’Escolives-Sainte-Camille, Yonne). Dire que la
présence de matiére colorante est majoritaire dans
les sépultures rubanées occulte la diversité des cas
de figure. Les restes rouges sont en relation avec
le squelette, et par extension avec le corps ou son
emplacement dans 57 % des cas. Sa présence
sur ou dans des objets s'observe dans 11 % des
cas et il apparait de maniére trés localisée dans le
sédiment également dans 11 % des tombes.

2.2. Au Villeneuve-Saint-Germain/Blicquy

La diversité est également de mise dans les
sépultures BQY/VSG, bien que le corpus soit bien
inférieur (45 tombes) et que moins de 30 % de
celles-ci contiennent des matiéres colorantes On
retrouve les mémes cas de figure que dans les
tombes rubanées, mais dans des proportions radi-
calement différentes (Fig. 3:2).

La présence de restes colorants en relation
avec le squelette est désormais la situation la

moins fréquente. Une nappe continue colorant
le fond de la fosse sépulcrale, autour du squelette,
s'observe dans un tiers des tombes. En revanche,
deux tiers des sépultures révelent la présence de
taches rouges localisées dans le sédiment ou sur
le fond de la fosse. Dans un seul cas, des res-
tes colorants ont été découverts a I'intérieur d’un
vase.

Une nouvelle configuration apparait dans
les tombes BQY/VSG : les matiéres colorantes
peuvent se présenter sous forme solide, le plus
souvent sous I'aspect de nodules (par exemple,
a Mareuil-les-Meaux, Seine-et-Marne ; Cottiaux,
2010). A Buthiers-Boulancourt (Seine-et-Marne),
une fosse dont le caractére sépulcral reste indécis
a livré un fragment de matiére colorante de taille
importante (environ 10 cm sur 15 ; Samzun et al.,
2006).

3. QUELQUES INTERPRETATIONS ET HYPOTHESES

Quatre utilisations différentes de substance
colorante peuvent étre envisagées a partir de ces
constatations, I'une évidente, les autres plus pro-
blématiques. La seule qui se préte facilement a
I'interprétation, c’est la présence de résidus colo-
rés a l'intérieur de la perforation de perles : c’est
manifestement le lien sur lequel les perles étaient
enfilées qui était teinté, méme si son matériau res-
te inconnu. En revanche, les autres occurrences
peuvent donner lieu a de multiples interprétations.
Les restes colorants observés dans des contenants
en céramiques peuvent correspondre a de la ma-
tiere colorante a I'état brut ou bien a un objet or-
ganique teinté. De la méme maniére, les taches
de matiére colorante circonscrites sur le fond des
sépultures peuvent étre la conséquence d’événe-
ments divers : le dépo6t de matiére colorante, seu-
le ou dans un contenant organique, ou le dépot
d’objets en matériaux périssables colorés. Lors-
que de telles taches ont été constatées dans le
remplissage de la fosse, au-dessus du squelette
par exemple, la présence d’un objet teinté ou de
matiére colorante dans un contenant organique
apparait plus probable. Méme dans I'hypothése
que ces taches traduisent a chaque fois des objets
en matériaux périssables, ces derniers peuvent
parfaitement étre de nature et de fonction diver-
ses. En d’autres termes, des gestes différents ou
le dépot d’objets différents ont tout aussi bien pu
produire des faits matériels identiques, en I'occur-
rence des zones de sédiment coloré.
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3.1 Des vétements teintés ?

La derniére utilisation, de loin la plus fré-
quente, est en rapport avec le squelette ou le sé-
diment I'environnant immédiatement. C’est pour
ce cas que 'on parle si souvent de saupoudrage,
bien que rien ne certifie non plus que nous ayons
affaire a un seul et méme geste. L’analyse tapho-
nomique du cadavre (Duday et al., 1990, Duday,
2009) et de la sépulture permet de proposer une
alternative a cette hypothese de saupoudrage de
matiére colorante sur le défunt, particulierement
dans le cas de la sépulture 272 de Menneville
(Aisne ; Guichard, 1991 ; Thevenet, a paraitre).

Cette sépulture a fait I'objet d’une réouver-
ture et le cadavre d’'une manipulation (Fig. 4:1).
Certaines parties anatomiques du cadavre ont été

retirées de la sépulture, mais l'essentiel a été laissé
dans la fosse qui a ensuite été comblée. La loca-
lisation des traces colorées est ici limitée en plan
et distante par rapport au squelette : il a fortement
coloré la moitié orientale seulement du fond de
la fosse, ainsi que le sédiment de remplissage sur
une dizaine de centimétres de hauteur (Fig. 4:2).
Il n’y en a pas trace ailleurs dans la fosse, ni sur le
squelette. La manipulation du cadavre est surve-
nue alors que la décomposition du corps devait
étre a peine entamée : on note en effet des arti-
culations labiles, pourtant parmi les premiéres a
se décomposer, demeurées en connexion stricte
(I'extrémité distale du pied gauche) et d’autres
dont les ossements sont intégralement absents de
la fosse (I'intégralité des deux mains). Il est pro-
bable que c’était un cadavre nu, débarrassé de
tout ce qui pouvait le recouvrir, que I'on a ainsi

Fig. 4 - 1. La sépulture 272 de Menneville (Aisne) a été réouverte et plusieurs parties anatomiques du
cadavre ont été prélevées ; 2. Une zone restreinte du sédiment de remplissage présente des traces rouges,
éloignées du squelette (photos : UMR 8215-Trajectoires).
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Fig. 5 - La coloration intense du squelette, a I'exception du crane redressé, dessine les contours du corps
sur le fond de la fosse (sépulture 586 de Berry-au-Bac, Aisne ; photo : UMR 8215-Trajectoires).

manipulé (Thevenet, a paraitre). Dans cette pers-
pective, la présence d’une imprégnation rouge du
sédiment, localisée sur le fond de la fosse, peut
constituer l'ultime trace d’un vétement, d’une
enveloppe ou de tout autre élément couvrant a
I'origine le cadavre et couvert de rouge, que I'on
aurait rejeté au fond de la tombe avant de mani-
puler le corps. L’hypothése de saupoudrage peut
ici étre exclue : elle est impossible a faire coinci-
der avec la localisation de substance colorante
ou avec celle du squelette.

La présence de vétements est par ailleurs at-
testée par la présence de perles en position fonc-
tionnelle sur le squelette, dont les traces d’usure
impliquent qu’elles étaient originellement cousues
(Bonnardin, 2009), comme dans la tombe 586 de
Berry-au-Bac (Aisne ; Allard et al,, 1997 ; Thevenet,
2004). Ici, la coloration intense correspond a I'em-
prise du corps sur le fond de la fosse, a I'exception
de la téte, et suggére que C'est le vétement qui
était teinté et non le cadavre lui-méme (Fig. 5).

3.2.. Des enveloppes ou des nattes colorées ?

L’analyse taphonomique témoigne égale-
ment de la présence d’éléments organiques liés
au dépot des corps, tels que des appuis-téte, des
litieres ou des enveloppes souples. Autant d’élé-
ments aujourd’hui disparus, mais susceptibles
d’avoir été des supports a la matiére colorante.
Dans la sépulture 91 de Bucy-le-Long (Aisne ;
Hachem et al., 1998), le défunt a été déposé les
membres inférieurs fléchis et les genoux redres-
sés. Malgré plusieurs dislocations importantes et

Fig. 6 - Les contraintes et les importantes
dislocations du squelette de la sépulture 91 de
Bucy-le-Long (Aisne) impliquent que le défunt a

été inhumé dans une enveloppe souple. Celle-ci a
pu étre le support de la matiére colorante (photo :
UMR 8215-Trajectoires).
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Fig. 7 - 1. La zone colorée dessine sur le fond de la fosse une limite rectiligne au sud du défunt,
dans la sépulture 607 de Berry-au-Bac (Aisne ; photo : UMR 8215-Trajectoires) ;
2. Dans la sépulture 28 de Balloy (Seine-et-Marne ; photo : D. Mordant).

mobilisations, ils sont demeurés dans cette po-
sition instable. Le squelette, entierement coloré,
présente également plusieurs contraintes, qui se
sont exercées sur différentes régions anatomi-
ques (Fig. 6). L’'ensemble de ces observations
plaide en faveur d’une enveloppe souple enser-
rant totalement le corps au moment du dépot,
enveloppe qui pouvait étre teintée a l'origine
(Thevenet, 2010).

D’autres éléments, pour plausibles que soient
leur présence dans les tombes, sont indémontra-
bles par I'analyse taphonomique ; par exemple,
une couverture déposée sur le corps ou une natte
sur laquelle serait disposé le défunt. La répartition
de la coloration dans quelques sépultures suggeére
néanmoins la présence de tels objets. Dans la sé-
pulture 607 de Berry-au-Bac (Aisne), le squelette
de I'enfant ainsi que le fond de la fosse sont en-
tierement colorés et cette coloration dessine une
limite rectiligne nette au sud du corps et paralle-
lement a ce dernier (Fig. 7:1). Un méme effet de

paroi créé par la coloration s’observe sur le fond
de la fosse de la tombe 28 de Balloy (Seine-et-
Marne) : il se développe au sud du corps, appa-
raissant nettement entre les genoux et le coude
gauche, de maniére plus diffuse au niveau de
I'épaule gauche (Fig. 7:2). La coloration occupe
le fond de la fosse, a I'exception des extrémités
est et ouest ol se trouve le mobilier céramique.
Enfin, dans la sépulture 48 de Maizy (Aisne), les
coupes transversales permettent d’observer que
la coloration, particulierement intense ici, recou-
vre le squelette et le fond de la fosse (Fig. 8).

[l est bien évident que l'intensité ou la dif-
fusion de la substance rouge peuvent dépendre
de plusieurs facteurs liés a la sépulture elle-méme
(le moment et la vitesse de son comblement),
mais aussi de ce qu’elle contient et notamment le
stade de décomposition du corps au moment de
ce comblement ou la vitesse de décomposition
des différents éléments organiques que I'on peut
supposer étre colorés.
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Fig. 8 - Détails de la coloration rouge entourant
strictement les ossements du squelette de la tombe
48 de Maizy (photo : UMR 8215-Trajectoires).

3.3. Un matériau spécifique ?

La coloration dans les tombes du Néolithi-
que ancien peut ainsi apparaitre comme la dernie-
re trace de divers objets organiques teintés : des
liens d’enfilage pour les perles, des vétements, des
enveloppes souples ou des nattes, des récipients.
Certains sont liés a la préparation et au dépot
du corps, d’autres relévent des dépots mobiliers.
Toutefois, ces différents objets ont également été
identifiés dans des sépultures ne présentant aucu-
ne trace de colorant ; c’est le cas des enveloppes
souples ou des litieres par exemple. Et nombre de
perles ne présentent pas de coloration au niveau
de la perforation.

La présence de matiére colorante dans les
sépultures du Néolithique ancien ne constituerait
pas seulement la trace ultime d’objets aujourd’hui
disparus, mais elle pourrait aussi traduire I'emploi

d’un matériau spécifique. Si peu de traces de
matiéres colorantes sont attestées en-dehors du
domaine funéraire au Néolithique ancien, de ré-
centes études d’outillage de mouture et de broya-
ge ont fourni des indices quant a I'utilisation de
la matiére colorante (Hamon, 2006). Quelques
pieces provenant du site de Cuiry-lées-Chaudardes
(Aisne) présentent une coloration ocrée sur leur
surface active, mais les plus pertinentes sont is-
sues du site de Colombelles (Calvados ; Hamon,
ce volume). L’analyse tracéologique de plusieurs
pieces de mouture colorées issues de ce site a
permis de mettre en évidence que ces derniéres
ont servi au travail des peaux. En outre, le travail
de fibres textiles est attesté par les traces d’usure
et de polis observées sur de nombreux burins :
vannerie, sparterie ainsi que tissage (Cayol, in Ha-
mon, 2007). La présence ou I'absence de restes
colorants dans ces tombes pourrait ainsi témoi-
gner de I'emploi de matériaux différents (peaux
animales vs fibres végétales) pour des objets in-
tervenant a différents moments des funérailles,
durant les étapes pré-sépulcrales et sépulcrales.

4. UNE VALIDATION INDIRECTE

Un élément indirect tendrait a valider I’hypo-
thése que ce sont bien des objets organiques qui
sont le support de la matiére colorante, notam-
ment des objets liés aux modalités de dépot des
corps. Rappelons que les matiéres colorantes sont
nettement moins fréquentes dans les sépultures
BQY/VSG que dans les tombes rubanées et que
contrairement a celles-ci, il est alors rarement en
relation avec le squelette (cf supra). On constate
en outre que les indices d’enveloppes souples, de
litieres ou d’appui-téte sont exceptionnels dans les
tombes BQY/VSG. En revanche, elles présentent
un élément qui leur est spécifique et qui est absent
des tombes rubanées. Plusieurs squelettes témoi-
gnent en effet d’'une compression latérale sur la
partie supérieure droite du corps, alors que les
membres inférieurs sont fléchis vers la gauche : un
effet de paroi se dessine ainsi de I'épaule jusqu’au
bassin (Fig. 9:1-2). La répétition a l'identique de
ces contraintes d’une sépulture a l'autre suggere
que les corps étaient adossés contre un élément
rigide aujourd’hui disparu (Thevenet, 2010). La
quasi-absence de restes colorants en relation avec
le corps dans les sépultures BQY/VSG pourrait se
comprendre comme la conséquence d’une mo-
dification des modalités de dépot des défunts et
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Fig. 9 - Dans plusieurs sépultures BQY/VSG, le squelette présente un effet de paroi dans le dos qui suggére
la présence d’un dispositif rigide sur lequel le défunt a été appuyé : 1. Sépulture 327 de Bucy-le-Long, Aisne,
DAO : C. Thevenet ; 2. Sépulture 374 de Monéteau, Yonne (d’aprés Augereau & Chambon, 2011 : Fig. 11).

de I'apparition d’un nouveau dispositif : une sorte
de dossier rigide se substituerait dans les tombes
BQY/VSG aux divers éléments (enveloppes, litieres
ou nattes) employés dans les sépultures rubanées.

L’emploi de matiéres colorantes est-il un trait
spécifique des pratiques funéraires du Néolithique
ancien ou seulement la caractéristique d’une pra-
tique technique ? Les différentes localisations des
sustances colorantes dans les sépultures, I'exis-
tence de vétements, d’enveloppes et peut-étre de
nattes ainsi que les études tracéologiques reliant
matiére colorante et travail des peaux sont autant
d’arguments qui suggerent qu’il s’agit de la der-
niére trace d’un geste technique, en I'occurrence

le travail des peaux. Ce qui ferait sens, ce serait
davantage de protéger le cadavre du contact de
la terre par divers moyens et que pour se faire,
certains matériaux ou objets soient privilégiés au
détriment des autres possibles ; ce qui ferait sens,
ce serait également de déposer des récipients or-
ganiques ou d’autres objets dans des vases. Si
cette hypothése a notre préférence, il reste a la
démontrer concrétement. La micromorphologie
permettrait de mettre en évidence la présence
d’éléments organiques dans les tombes et des
analyses physico-chimiques restent a faire afin de
déterminer la nature exacte des matériaux utilisés.
On peut espérer que les modalités d’utilisation de
la matiere colorante dans les sépultures du Néoli-
thique ancien soient ainsi précisées.
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L’acquisition et I’exploitation des roches riches
en oxydes de fer en Alsace du Néolithique a La Téne

Florent JODRY, Delphine MINNI & Marieke VAN ES

Abstract

In Alsace, since a few years, the research on the determination of lithics materials and their potential sources of
acquisition allows to emphasize more and more clearly circuits of supply aimed to the sites of housing (Jodry & Carzon,
2012). At the same time as this mineral exploitation treated for the macrolithic equipment, the small equipment consist-
ed of fragments of iron oxide-rich rocks shows itself gradually. These small parts extracted or collected to be transformed
are present on the Alsatian sites since the average Neolithic until La Téne. With regard to the morphology of fragments
and visible tracks on the surfaces of these objects we do not still master, at the moment, the range of their compositions
and their functions.

Keywords: Alsace, haematite, limonite, goethite, archaeological site, distribution, macrolithic tools, ceramics.

Résumé

Depuis quelques années, la détermination des matiéres lithiques et leurs sources possibles d’acquisition
marquent pour I’Alsace de plus en plus clairement des circuits d’approvisionnement visible sur les sites d’habitat (Jo-
dry & Carzon, 2012). A coté de I'équipement macrolithique, le petit outillage, qui est composé de roches riches en
oxydes de fer, se soulignent et est décrit dans cette exploitation minérale. L'extraction ou le rassemblement de ces
petites pieces travaillées sont présentes sur les sites alsaciens depuis le Néolithique moyen jusqu’a La Téne. Nous ne
maitrisons pas toujours, pour le moment, I’éventail de leurs compositions et leurs fonctions alors que la morphologie

des fragments et des stries sur les surfaces de ces objets sont évidentes.

Mots-clés : Alsace, hématite, limonite, goethite, gisements, répartition, outils macrolithiques, céramique.

1. INTRODUCTION

'enquéte régionale menée en Alsace sur le
theme de l'acquisition et de l'utilisation des oxy-
des et hydroxydes de fer est a I'heure actuelle
inédite. Cette enquéte a été menée suite a la
découverte ces derniéres années de nombreux
fragments d’oxydes et d’hydroxyde de fer sur
des sites d’habitat. Cette situation nous a permis
d’engager une enquéte régionale sur le théeme de
I'acquisition et de I'exploitation de ces fragments.
Le recensement proposé ici ne constitue pas un
inventaire exhaustif mais un bilan provisoire, aug-
menté progressivement par le dépouillement des
données archéologiques, qu’elles soient issues de
diagnostics ou de fouilles.

'inventaire concerne pour l'instant exclusive-
ment des sites fouillés récemment. Seize échan-
tillons proviennent donc du tracé de la LGV-EE,

complétés par quatre pieces supplémentaires,
issues d’Obernai et de Schnersheim. Cet article
présente donc les récentes découvertes d’échan-
tillons, de ce que I'on nomme ordinairement « hé-
matite », extraits de structures archéologiques mi-
ses au jour sur 10 sites bas-rhinois diachroniques.

Ce premier recensement sera suivi par la
question de I"éventuelle utilisation de certaines de
ces pieces archéologiques pour la fabrication de
pigments destinés aux revétements rouges que
l'on peut observer sur certaines céramiques.

Pour le moment, la réflexion se trouve donc
biaisée par la répartition de la majorité des échan-
tillons dans une aire géographique relativement
restreinte. La fourchette chronologique des échan-
tillons est comprise entre le Néolithique (8 exem-
plaires, extraits de 4 sites) et I'age du Fer (10 exem-
plaires, extraits de 7 sites).



202

Florent JODRY, Delphine MINNI & Marieke VAN ES

Il faut préciser aussi que l'intérét pour ce type
d’objet est trés récent et I'acquisition de données
est compliquée. En effet, les exemplaires peuvent
échapper ala vigilance des archéologues : non seu-
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lement de nombreuses piéces peuvent étre confon-
dues avec de petits fragments de céramiques, mais
aussi certains fragments peuvent étre considérés
comme des matériaux naturels sans intérét.
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Fig. 1 - Carte de répartition des gisements d’hématite et de limonite en Alsace.
DAO : P. Girard et F. Jodry, Inrap GES.
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2. METHODE DE RECHERCHES DES SITES
D’ACQUISITION

L'inventaire des gisements d’oxyde et d’hy-
droxydes de fer en Alsace que nous proposons
dans cet article a été réalisé grace a la consul-
tation d’ouvrages spécialisés (de Dietrich, 1789 ;
Hammer, 1826 ; Daubrée, 1852 ; Delbos, 1867) et
a l'interrogation de banques de données dédiés
aux recherches minéralogiques (http://www.
mindat.org/ et http://infoterre.brgm.fr/). Les ou-
vrages, notamment Daubrée (1852), mentionnent
fréquemment I’hématite, la goethite et la limonite.
Ce sont ces trois roches riches en oxydes de fer
que nous avons pris en compte dans cet article.

Dans l’état actuel de la recherche, nous ne
pouvons relier les sites d’extraction inventoriés aux
sites archéologiques mentionnés. Ces gisements
sont par conséquent des gites potentiels dont la
richesse et la qualité des matériaux extraits nous
échappe. Certaines exploitations sont abandon-
nées, ou nouvellement découvertes, d’autres sont
répertoriées malgré I'épuisement des filons ou la
mauvaise exploitation des ces derniers. Certains
gites sont considérés comme étant « puissants en
minerai » mais aucune mention ne donne d’infor-
mation chronologique quant a leur durée d’exploi-
tation. Seuls les commentaires « ancien travail »
ou « vieux travail » nous donne une appréciation.
Par conséquent, en I'absence de datation précise
nous retiendrons toutes les exploitations réperto-
riées comme des gites potentiels exploités en vue
de fournir les sites archéologiques.

Les quatre ouvrages consultés sont des re-
cueils modernes écrits et publiés par des profes-
seurs, ingénieurs et scientifiques dont 'objectif
principal était de dresser, comme le propose le
Baron Philippe-Frédéric de Dietrich, un «état gé-
néral » destiné -trés probablement- a intégrer les
ressources minérales disponibles au développe-
ment industriel de la France.

La « Description des gites de minerai de la
Haute et Basse-Alsace » du Baron de Dietrich
publiée en 1789 apporte de grandes précisions
sur la situation géographique des gisements, le
positionnement précis des filons, les associations
de minerais et le rendement des gites minéralo-
giques. A cet inventaire détaillé s’ajoutent des
remarques sur I'état des exploitations a la fin du
XVIlIe siecle.

Bien que ces ouvrages fournissent des in-
formations trés détaillées sur le positionnement
et l'orientation des filons (Delbos, 1867), nous
ne retiendrons de ces indications, dans le cadre
de cette présente étude, que la situation géogra-
phique des gisements au niveau communal et la
sélection du type d’oxyde ou d’hydroxyde de fer
présent dans les exploitations.

3. SITUATION GEOGRAPHIQUE DES GISEMENTS

L'examen des sources écrites publiées et des
sources numériques a permis de répertorier 145
gites d’hématite, de goethite et de limonite, iné-
galement répartis sur 90 communes de la région

(Fig. 1).

Tandis que 22 gites sont recensées dans
le Bas-Rhin (19 communes), 123 le sont dans le
département du Haut-Rhin (71 communes). C’est
aux deux extrémités du département du Haut-Rhin
que l'on trouve le plus grand nombre de sites.

Les gites sont susceptibles de fournir une ou
plusieurs types de roches riches en oxydes de fer.
Cinqg cas de figures sont disponibles dans les des-
criptions : hématite seule (62 gites), limonite seule
(7 gites) ou trois types d’association : hématite+
goethite (29 gites), hématite+limonite (28 gites) et
hématite+goethite+limonite (19 gites).

Les ressources minérales d’oxydes de fer
sont nombreuses et concentrées dans des zones
particulierement complexes d’un point de vue li-
thologique. En effeAt, nous pouvons grace aux
cartes régionales (Fig. 1) visualiser 3 ensembles
dont 2 dans le département du Haut-Rhin et 1
dans le département du Bas-Rhin. Le premier sec-
teur, prés de Thann, est situé sur la frange sud-
ouest du département, a luest de Mulhouse et le
second placé a environ 40 km au nord autour de
Sainte-Marie aux Mines et Colmar. Le troisieme
secteur, en revanche, peu éloigné du deuxiéme,
est plus étiolé et s’étend a proximité de la limite
des deux départements, dans le Val de Villé.

Quatre communes bas-rhinoises, isolées,
sont également concernées. Il sagit, d’apres
Hammer (Hammer, 1826) des communes de
Lembach et de Lampertsloch dans le nord du dé-
partement qui possedent un gite chacune, Grand-
fontaine (au centre-ouest) ol un gite concentre
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nombre de gites % nombre de communes %
Hématite 62 43 42 46
Limonite 7 5 7 8
Hématite, goethite 29 20 9 10
Hématite, limonite 28 19 24 27
Hématite, goethite, limonite 19 13 8 9

Tab. 1 - Tableau de répartition des oxydes selon le nombre de gites et le nombre de communes.

les 3 espéces et Frohmuhl (au nord-ouest) ot un
gite d’hématite a été repéré.

C’est la premiére zone, au sud de la région,
au contact des gisements de minerai de fer du
Territoire de Belfort (Sévenans, Danjoutin, Chate-
nois-les-Forges,...), qui est la plus dense et la plus
riche. Elle est constituée de 38 communes dont
certaines ont été particulierement exploitées. En
effet, prés de 58 % des gisements haut-rhinois
se situent sur les bans communaux de Sewen,
Bitschwiller-les-Thann, Urbés et Willer-sur-Thur.
La zone centrale, composée de 33 communes,
concentre sur les 3 communes de Sainte-Marie-
aux-Mines, Soultzeren et Lautenbach plus de la
moitié des gisements. C’est a Sainte-Marie-aux-
Mines que nous observons la plus forte densité
d’exploitations.

Dans le Bas-Rhin, la commune de Wisches
est la seule qui fournit le plus grand nombre de
gisements avec 4 filons enregistrés sur les 22
connus et exploités dans le département.

4. DESCRIPTION DES ECHANTILLONS ARCHEO-
LOGIQUES DE MATIERES COLORANTES

Huit sites ont livrés des échantillons colo-
rants. Il s’agit de 3 sites d’habitat sur la commune
de Duntzenheim : Schlitttweg, Weingartenberg (La
Tene ancienne) ; Frauenabwand, Ebenheit, Dunt-
zenheim nord (Néolithique moyen) et Weingarten
(Hallstatt C).

Le site d’Eckwersheim - Burgweg Links, Spies-
smatt, a l'instar de ceux de Gougenheim et de ce-
lui d’Obernai est en revanche diachronique. Il a
livré un échantillon extrait d’une structure liée a
un habitat attribué a La Téne ancienne-moyenne

et un échantillon découvert dans une aumoniére
liée a une sépulture mérovingienne (vers 600-
650).

Les deux sites d’habitat de Gougenheim -
Gingsheimer Feld, Burgweg et Steinbrunnen, dia-
chroniques ont livré du matériel colorant extrait
de structures du Néolithique récent et du Hallstatt
C pour le premier et du Hallstatt D-La Téne an-
cienne pour le second.

Ces périodes sont également présentes sur
le site diachronique d’Obernai-PAEl ol une sé-
pulture, datée du Néolithique moyen, a livré un
échantillon colorant déposé sur le poignet droit
et un échantillon sur la partie laténienne (La Téne
finale) d’un habitat.

Enfin, la fouille du site de Schnersheim - ZA
Behlenheimerweg (site d’habitat) a permis de dé-
couvrir un exemplaire dans une structure datée
du Hallstatt C-D.

La constitution de ce corpus est donc
I'occasion d’émettre quelques recommandations
concernant le nettoyage et le conditionnement.
Ces piéces, souvent fragiles, nécessitent en effet
une attention particuliére. Le passage al'eau et le
nettoyage systématique al’aide de brosses, mémes
souples, est a proscrire. Les traces de brosses a
dent visibles sur de nombreux échantillons en
témoignent (Fig. 2). Une observation préalable
de I'état de la surface et de la tenue de la piéce
permettent d’adapter le nettoyage, et autorisent,
pour les piéces les plus solides, un passage
sous l'eau courante afin d’enlever le sédiment.
Un conditionnement adapté est également
indispensable : isoler ces piéces fragiles et de
petite taille dans des sacs individuels et des boites
les préservent des écrasements et d’éventuels
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frottements avec d’autres objets. Un calage,
avec du papier-bulles par exemple, contribue
également a prévenir des altérations, notamment
celles causées par des contacts avec d’autres
objets.

Une fois nettoyé et conditionné de maniére
optimale I"échantillon intégre le méme inventaire
que celui utilisé pour tout autre mobilier archéo-
logique. Les rubriques retenues pour inventorier
chaque piéce sont d’ordre contextuel, morpho-
logique et colorimétrique. Cet inventaire est pro-
posé en fin d’article.

Un code colorimétrique affine I'ensemble.
Ne souhaitant pas endommager les échantillons
en vue d’obtenir un extrait poudreux significatif
ou une trace de couleur de chaque objet nous
avons déterminé cette derniére par son aspect
extérieur. Pour cela nous avons utilisé le systeme
d’identification colorimétrique Munsell® (Munsell
soil color charts). Ce systeme permet d’obtenir
facilement un comparatif chromatique en s’affran-
chissant des problemes optiques liés aux écrans
informatiques.

Les couleurs les plus fréquemment obser-
vées sont associées a la dixieme nuance de la
base rouge sombre (10R 3/4) : sept piéces por-
tent cette teinte.

Les surfaces actives des 5 outils lithiques po-
tentiellement associés a la transformation des oxy-
des de fer sont également caractérisées par une

Fig. 2 - Traces de brosse a dent sur un échantillon
archéologique. Photographie : F. Jodry, Inrap GES.

teinte Munsell®. Ces derniéres sont également
rougeatres (10R 3/6).

Sur les 20 piéces que comporte I'inventaire
proposé, seules 7 piéces présentent des traces
d’action anthropiques. Les 13 autres objets sont
des fragments et éclats ne comportant aucune
trace significative apparente et n’ayant aucune
forme témoignant en faveur d’un geste ou d’'une
activité particuliere. lls proviennent des sites de
Duntzenheim-Schlittweg, Weingartenberg; Fraue-
nabwand, Ebenheit et Weingarten, Eckwersheim-
Burgweg Links, Spiessmatt, Gougenheim-Gingshei-
merfeld, Burgweg et Steinbrunnen, Obernai-PAEI.
Ces échantillons sont des fragments bruts ou des
éclats polyédriques dont la masse est comprise
entre 0,6 et 6,4 g et dont les dimensions ne dé-
passent pas 3,5 cm de longueur et 2,5 cm de
largeur.

L’éventail chromatique est associé aux rou-
ges et est compris entre 10R 3/3 et 3/6 avec une
|égere nuance jaune pour les deux piéces 5301-
RXX-2003-001 et 5236-RLT-2021-002 dont les
teintes sont respectivement de 2,5YR 5/8 et de
7,5YR 4/6.

Les sept pieces remarquables retenues pour
la forme globale significative de "objet ou la pré-
sence de traces striées d’abrasion proviennent
des sites de Duntzenheim-Frauenabwand, Eben-
heit, Eckwersheim - Burgweg Links, Spiessmatt,
Gougenheim-Gingsheimerfeld, Burgweg, Schners-
heim - ZA Behlenheimerweg et Obernai-PAEI.

Il s’agit des pieces 5403-RLT-2038-23 (Fig. 3,
Fig. 4), 5301-1061-7 (Fig. 5), 5236-RLT-1051-1
(Fig. 6, Fig. 7), 5236-RLT-2045-1-1 (Fig. 6, Fig. 8,
Fig.9), 5236-RLT-2045-1-2 (Fig. 6, Fig. 10), sd28-23-
11 (Fig. 11, Fig. 12) et 6012-RXX-4699-1 (Fig. 13).

4.1. Description des piéces

Ces échantillons peuvent étre classés en trois
catégories morphologiques dont la premiére peut
étre globalement intégrée dans une forme pyra-
midale (5301-1061-7, 6012-RXX-4699-1 et sd28-
23-11) et la deuxiéeme dans une forme géométri-
que allongée en batonnet (5236-RLT-2045-1-1).
La derniére catégorie ne présente pas de forme
particuliere puisqu’il s’agit d’un bloc polyédrique,
aplati ou arrondi (5403-RLT-2038-23, 5236-RLT-
1051-1 et 5236-RLT-2045-1-2). Leurs masses sont
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comprises entre 2,4 g (5236-RLT-2045-1-2) et
46,5 g (5403-RLT-2038-23) sans qu’il existe une
forme particuliére associée. Les formes pyramida-
les sont soit légeres (7 g pour I'échantillon sd28-
23-11) ou plus lourdes (42 g pour la piece 6012-
RXX-4699-1). Il en est de méme pour les blocs
polyédriques dont la masse oscille entre 3,1 g
(5236-RLT-1051-1) et 46,5 g (5403-RLT-2038-23).

Les dimensions en revanche restent dans
une fourchette moins étendue puisqu’elles sont
comprises entre 1,9 et 4 cm de longueur et entre
0,9 et 3,5 cm de largeur.

4.2. Colorimétrie des piéces

La teinte générale de ces piéces est 10R 3/3
(sd28-23-11), 10R 3/4 (5403-RLT-2038-23, 5236-
RLT-1051-1 et 5236-RLT-2045-1-2 et 6012-RXX-
4699-1) et 2,5YR 4/8 (5301-1061-7).

La teinte la plus fréquente (10R 3/4) est re-
levée sur des piéces provenant de deux sites trés
proches (Duntzenheim et Gougenheim) dont les
phases chronologiques appartiennent au Néoli-
thique moyen ou au Hallstatt C. En revanche les
deux autres teintes 10R 3/3 et 2,5YR 4/8 ont été

Fig. 3 - Echantillon 5403-RLT-2038-23.
Photographie : F. Jodry, Inrap GES.

Fig. 4 - Echantillon 5403-RLT-2038-23, détail.
Photographie : F. Jodry, Inrap GES.

Fig. 5 - Echantillon 5301-1061-7.
Photographie : J. Kohl, Inrap GES.

7

Fig. 6 - Echantillons de Duntzenheim-Frauenab-
wand. Photographie : J. Kohl, Inrap GES.
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enregistrées sur deux piéces pyramidales décou-
vertes a Eckwersheim et Schnersheim, deux sites
d’importation dont les phases chronologiques
sont différentes. En effet, tandis que la teinte T0R
3/3 (teinte proche de 10R 3/4) est observée sur la
piece sd28-23-11 datée du Hallstatt C-D, la teinte
2,5YR 4/8 (unique dans notre ensemble) est en-
registrée sur un échantillon découvert dans une
sépulture attribuée a la période mérovingienne.

4.3. Description des traces observées
Les stries les plus fréquemment observées

sont des traces unidirectionnelles au sein de fa-
cettes bien marquées. Celles-ci appartiennent

indépendamment a un bloc polyédrique, une
forme pyramidale ou un batonnet.

En revanche deux piéces (5403-RLT-2038-23
et 5236-RLT-2045-1-2) appartenant respective-
ment a une structure du Néolithique moyen et du
Hallstatt C, comportent des traces multidirection-
nelles. Il s'agit de deux blocs polyédriques dont
les faces sont marquées par des amas croisés de
stries paralleles.

En résumé, trois formes peuvent étre distin-
guées : bloc polyédrique, batonnet et pyramide.
Chacune de ces formes ne peut étre associée ni
a une masse, ni a une dimension ou a une cou-

Fig. 7 - Echantillon 5236-RLT-1051-1, détail.
Photographie : F. Jodry, Inrap GES.

Fig. 8 - Echantillon 5236-RLT-2045-1-1, détail.
Photographie : F. Jodry, Inrap GES.

Fig. 9 - Echantillon 5236-RLT-2045-1-1. Photographie : F. Schneikert, Inrap GES.
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leur particuliere. Il semblerait cependant qu’une
couleur (TOR 3/4) soit récurrente pour la période
Hallstatt C, comme le montrent 5 échantillons sur
7. Cette observation correspond bien a la recher-
che d’un standard colorimétrique lié a la produc-
tion d’'une céramique fine et peinte de qualité pour
laquelle un soin particulier est apporté.

Par ailleurs, les stries observées, que ce soit
par leur orientation ou leur morphologie, ne peu-
vent pas étre mises en relation ni avec la forme du
bloc, ni avec une masse ou des dimensions par-
ticulieres. De maniére empirique on peut néan-
moins énoncer I'hypothése de I'utilisation des ba-
tonnets pour marquer directement un support, la
précision du geste étant plus importante, plutot
que pour réduire la matiére en poudre. L’utilisa-
tion de I’hématite sous cette forme correspondrait
mieux a l'usage que l'on pourrait faire des blocs
de forme plus grossiére.

Fig. 10 - Echantillon 5236-RLT-2045-1-2, détail.
Photographie : F. Jodry, Inrap GES.

5. DESCRIPTION DES OUTILS POTENTIELLEMENT
ASSOCIES A LA TRANSFORMATION DES OXY-
DES DE FER

Au Néolithique moyen, sur le site de Dunt-
zenheim-Frauenabwand, le grés grossier et fin est
- la seule roche importée. Le matériel extrait dans

Fig. 11 - Echantillon sd28-23-11.
Photographie : J. Kohl, Inrap GES.

Fig. 12 - Echantillon sd28-23-11, détail. Fig. 13 - Echantillon 6012-RXX-4699-1.
Photographie : F. Jodry, Inrap GES. Photographie : J. Kohl, Inrap GES.
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les structures de rejet suggére une activité liée
a la mouture et/ou au polissage. La présence

d’un fragment de molette en gres fin (5403-RLT-
1068-2, Fig. 14), dont la surface active est teintée
de rouge, nous conduit a envisager une activité
lice a I'élaboration de produits colorants. Trois
bords de cette piece sont conservés. La surface
active, plano-concave, est densément piquetée et
colorée de rouge sur la zone centrale.

Fig. 14 - Echantillon 5403-RLT-1068-2.
Photographie : F. Jodry, Inrap GES.

Sur ce méme site, un petit galet de quartzite
a été découvert (5403-RLT-1096-3, Fig. 15). Ce-
lui-ci est allongé et brisé a une extrémité. La zone
intacte est marquée par une surface rougeatre qui
se développe également sur le flanc de ce petit
percuteur.

Dans la méme commune, un fragment de
galet quartzique (5138-RLT-11-28,Fig. 16) retient
également notre attention non seulement par la
zone latérale facettée ayant probablement servie
de boucharde mais aussi par la surface active pla-
no-concave située a l'opposé. Ce méplat tres lis-
se a I'aspect lustré et caractérisé par une auréole
périphérique rougeatre témoigne en faveur d’'une
activité de broyage de substance colorante.

Sur le site de Sarrewerden, un autre petit
percuteur (5680-RLT-1007-1,Fig. 17) a été mis au
jour. Il s’agit d'un galet de quartzite piriforme dont
une petite partie de la base est brisée et martelée.
Deux traces rougeatres se distinguent en bordure
de cette zone de frappe.

Aprés ces quatre piéces actives une derniére,
dont la fonction passive est indéniable, permet
d’apporter des précisions sur la méthode de
transformation des matiéres tinctoriales. En effet,
le diagnostic archéologique de Schnersheim-
Behlenheimerweg a permis de découvrir dans
une fosse un gros galet roulé de gres fin (sd28-
16-2, Fig. 18 et Fig. 19) de plus de 49 kg. Toutes
les faces semblent naturelles a I'exception de son
plan de fracture qui constitue la surface active.

Fig. 15 - Echantillon 5403-RLT-1096-3.
Photographie : J. Kohl, Inrap GES.

Fig. 16 - Echantillon 5138-RLT-11-28.
Photographie : F. Jodry, Inrap GES.
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Cette surface présente un pendage important
d’environ 35°.

Cette face trés lisse présente des traces co-
lorées nous permettant d’identifier 8 secteurs de
frottements. Ces zones rougeatres que nous pou-
vons distinguer a I'ceil nu nous indiquent que des
échantillons d’oxydes de fer d'une largeur com-
prise entre 2 et 4 cm ont été frottés sur la pierre
selon un axe convergent vers un point bas de la
surface active.

6. L’UTILISATION DES COLORANTS : L’HYPO-
THESE DE LA CERAMIQUE PEINTE A LA PRO-
TOHISTOIRE

Lors de la découverte de restes d’oxyde de
fer, I'idée la plus communément admise, est que
leur présence, peut étre mise en relation avec la
production de vaisselle peinte en rouge. |l s’agit
la d’une assertion, que la bibliographie ne fait pas
apparaitre et qui n’est pas confirmée par des ana-
lyses systématiques.

Mais dans les faits, s’agit-il d’une évidence ou
bien d’une idée préconcue ? Il n'existe, en effet
pas de sites fouillés susceptible de mettre en évi-
dence l'association de présence d’oxydes de fer,
d’outils de transformation de ces oxydes, de ratés
de cuisson, de structures de combustion liées a
une cuisson céramique et ce, pour une méme pé-
riode chronologique. De méme, pour ce premier

Fig. 17 - Echantillon 5680-RLT-1007-1.
Photographie : J. Kohl, Inrap GES.

état des lieux sur le sujet, le croisement des don-
nées sur les gisements d’approvisionnement avec
les sites fouillés, ayant livré du mobilier peint en
rouge, n'apparait pas comme concluant.

Sur le site de Schnersheim-Behlenheimerweg,
la présence d’oxydes de fer et d’outils de trans-
formation ne va pas de paire avec la mise en évi-
dence d’une production sur place de céramique
peinte. Cependant, les découvertes réalisées, |'ont
été dans un contexte d’archéologie préventive,
avec des contraintes de prescription et donc sur
une zone restreinte. La mise en évidence d’aires
de production de céramique a la protohistoire an-
cienne est quasiment nulle dans le Nord-Est de la
France, exception faite du site de Florange (Mosel-
le). Il n’existe par ailleurs pas de travail de synthése
sur cette thématique, pour cette période. D’apres
les études ethnologiques et les synthéses portant
sur d’autres périodes, la compilation de plusieurs
critéres peut mener a suspecter la présence effec-
tive d’une production intra-situ (ratés de cuisson ;
sur-représentation de certains types morphologi-
ques ; vases entiers ou peu fragmentés, déformés ;
éléments de four ; outils liés a la finition ou la réali-
sation de décors ; matieres autres que l'argile, pou-
vant servir a agrémenter un décor).

L’horizon chronologique de ce site (Ha C2-
D2), ne voit plus la présence de céramique po-
lychrome mais de céramique de type Alb-Hegau.
Cette production céramique nécessite un investis-
sement de temps et un vrai savoir faire. Les oc-
currences attestées sont trés peu nombreuses et
traduisent plutdt un phénomene d’importation sur
le site.

Fig. 18 - Echantillon sd28-16-2.
Photographie : F. Schneikert, Inrap GES.
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Sur la commune de Duntzenheim, plusieurs
opérations ont été menées et quasiment tout I’ho-
rizon chronologique, compris entre le début du
Hallstatt et la fin de celui-ci, est avéré et pourtant,
la céramique peinte en rouge et ses variantes s'il-
lustre par son absence (Fouille de Duntzenheim
« Weingarten » et fouille de Duntzenheim « Frau-
enabwand-Ebenheit ».

Les traces de peinture rouge sur céramique
remontent au Néolithique (Maitay, 2010). Dans
notre région, c’est a la protohistoire, que les at-
testations de céramique peinte en rouge sont les
plus importantes (nous ne parlons pas ici de la
fin de La Tene). Cette observation peut étre at-
tribuée a un phénomeéne de mode et trés proba-
blement, a une meilleure conservation des réci-
pients de cet horizon chronologique. Dans I'Est,
c’est tout d’abord le recours a une peinture gra-
phitée qui est privilégiée des le Bronze final llb.
Au Bronze final lllb, la peinture rouge y est fina-
lement associée (céramique dite « polychrome »).
Ce recours a la peinture rouge seule existe peut-
étre dés le Bronze final Illa, comme a pu le met-
tre en évidence le travail de maitrise de Muriel
Mombert-Rohmer (Mombert-Rohmer, 1993), sur
le site de Ensisheim. La céramique polychrome
est abondante au début du Hallstatt mais il existe
une grande différence dans l'application de ce
« revétement » entre la fin du Bronze final et du-
rant le Hallstatt C (Michler & van Es, a paraitre),
dans le geste technique en lui-méme. Si au Bronze
final lllb, les peintures rouge et graphitée sont ap-
pliquées par juxtaposition, ce n’est plus le cas au
Hallstatt, durant lequel, la peinture graphitée est
appliquée en superposition sur la peinture rouge.
Le degré de technicité, induit par la mise en ré-
serve des espaces a recouvrir, se perd au Halls-
tatt C et c’est alors le registre décoratif, qui se
complexifie, dégagé de la contrainte technique,
qui a été solutionnée, par le recours a un aplat
couvrant et uniforme de peinture rouge. Cette
modification dans le mode opératoire, ne permet
plus d’étre certain des proportions de céramique
a peinture rouge et de céramique polychrome
pour le Hallstatt C, méme si cette derniére, appa-
rait comme majoritaire dans les corpus connus.
A la fin du Hallstatt C, durant le Hallstatt D1-D2,
la peinture rouge est associée a d’autres matiéres
et d’autres techniques décoratives, il s'agit de la
céramique de type Alb-Hegau. Quelques exem-
plaires, de récipients peints en rouge et datant
de la fin du Hallstatt, nous sont parvenus mais

restent trés anecdotiques. Une disparition, dans
le recours a la peinture rouge, s'observe dans les
corpus de la toute fin du Hallstatt et du début
de La Téne ancienne. Contrairement aux régions
voisines, la peinture ne connaitra plus le succes,
qui fut le sien, avant longtemps. Dans le courant
du Hallstatt C, le graphite semble reprendre une
plus grande importance, avant de disparaitre a
son tour au tournant du Hallstatt D1-D2. A La
Téne, I'exubérance décorative n’est pas de mise
et le choix se porte sur des productions plus so-
bres mais issues de l'acquisition d’une nouvelle
technologie (le tour). Comment ne pas voir, der-
riere ces effets de mode, qui sont marqués par
des frontiéres, le reflet de réseaux de circulation
et d’échanges ?

6.1. Une histoire de mode et de rendu

Ces fluctuations, dans le répertoire décoratif
peint en rouge, entre la fin de I'age du Bronze et
la fin du Hallstatt, s'accompagnent d’une grande
variabilité, quant au rendu de la peinture. Des
nuances de couleur, de texture, d’épaisseur ou
encore dans l'orientation de l'application, sont
observables. S’agit-il alors, de plusieurs matiéres
premiéres ou bien est-il question, de différences
dans la préparation de la matiére colorante, dont
I'appellation de peinture est trés certainement le
plus souvent incorrecte. Rien n‘empéche que
ces deux hypothéses se rejoignent dans certains
cas. En I'état actuel de nos connaissances, nous
ne sommes pas en mesure de dire, si les nuances
dans le rendu de la couleur sont dues au choix de
la matiére premiére ou a sa provenance géogra-
phique.

6.2. Une question de caractérisation

En Alsace, la question d’analyses, sur les pein-
tures rouges et/ou graphitées, est régulierement
soulevée mais pas ou trés peu mise en ceuvre.
De méme que, lorsqu’un travail de coloration des
surfaces céramique est évoqué, il n’est alors ques-
tion, que d’hématite, sans plus de vérification. Il
en va de méme pour la notion de peinture qui est
le plus souvent utilisée pour traduire le recours
au rouge. Aucune précision n‘est apportée quant
au mode d’induction pratiqué (peinture, engobe,
barbotine) et le terme technique de peinture est
systématiquement retenu. Pour le recours au gra-
phite, qui peut-étre associé a la couleur rouge, le
mode opération n‘est méme pas sous-entendu
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par le terme de peinture mais juste par le maté-
riau utilisé (céramique graphitée, au graphite, gra-
phitage). Il apparait donc qu’aucune analyse ne
vient confirmer qu’il s’agit bien de peinture et que
le recours a I’'hématite est en effet pratiqué.

Ces derniéres années, de nouvelles fouilles
ont permis la mise en évidence de corpus céra-
mique supplémentaires pour le Hallstatt C, com-
prenant de la céramique peinte, en plus grande

quantité et plus systématiquement. Pour le
Bronze final lllb, le site du Hexenberg, fouillé par
Marina Lasserre reste le site de référence sur la
céramique peinte en rouge et polychrome (Jodry
& Duringer, a paraitre). De méme, le recours a un
pigment rouge, pour la décoration de céramique
dite « de qualité » n’est plus exclusif. Plusieurs at-
testations confirment la volonté de recouvrir cer-
taines parties de pots de stockage, de jarres, en-

St16
0 20 cm
— — E—
éch.:1/4

Dessin et DAO : Jodry 2011

Fig. 19 - Bloc de frottement sd28-16-2. Dessin et DAO : F. Jodry, Inrap GES, 2011.
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tre la fin du Hallstatt C et le Hallstatt D1. Ce mode
opératoire s'observe aussi avec le graphite.

Le graphite est le plus souvent lié a cet ajout
derouge (chronologie, association, méme formes,
méme pratiques particuliéres). Si un travail doit
étre initié sur la caractérisation de cette matiére
rouge, que l'on assimile a I'hématite, peut-étre
faudrait-il coupler en parallele ces observations
avec d’autres, portant sur le graphite. Cela
serait méme indispensable, étant donnés les
« mélanges », qui sont faits, entre peinture noire,
graphitée et micacée (Maitay, 2010 ; Rouliére-
Lambert, 1983).

La découverte de ces nouveaux corpus et
les observations qui en découlent, survient dans
un contexte plus propice, a définir un protocole
d’échantillonnage sur la céramique peinte, en vu
d’analyses de caractérisation. Les collections,
sont en effet, plus accessibles, les inventaires
plus complets et les conditions de conservation,
depuis le lavage, jusqu’au stockage, permettent
une meilleure conservation du derme des vases.

6.3. Etat de la question

Il existe peu d‘analyses sur la céramique
peinte et dans ce contexte, le travail de these
de Christophe Maitay, publié en 2010 (Maitay,
2010 : 121-125), est peut-étre le seul a dresser
un bilan sur cette question au sein d’un corpus
peint sur plus de 500 ans. Laire géographique
concernée (Centre-Ouest et Ouest de la France)
peut apparaitre déconnectée de la notre mais
de nombreux points communs se dégagent, de
ses observations et résultats. Apres des analyses
physico-chimiques et pétrologiques, il apparait
que la conservation de pigments naturels n’est
pas attestée. Différentes hématites, rouge et bru-
ne, et une association avec de la goethite ont pu
étre mises en évidences. Les variations dans le
rendu chromatique peut dépendre le la propor-
tion des oxydes de fer engagés mais également
du procédé de cuisson. Leffet peut méme étre
modulé ou non, selon la charge en oxydes de fer,
naturellement présente dans la pate mais égale-
ment par un finition particuliére (lustrage, polis-
sage, application avant ou apreés cuisson). Enfin,
selon les conditions d’enfouissement des restes
peints, dans le cas de I'utilisation de goethite, sa
transformation en hématite est avérée. Lauteur
revient sur la dénomination du mélange coloré,

qui enduit les vases et parle d’engobe pour les
aplats couvrants et uniforme alors que, dans le
cas de décors par rehauts, il évoque le terme de
peinture.

7. CONCLUSION

Les sites de consommation sont relative-
ment éloignés des gisements potentiels. Nous
ne pouvons préciser si le circuit d'importation est
un circuit privilégié ou si ce dernier se compose
d’autres matieéres premiéres ou d’autres produits
finis.

Nous pouvons dans ce cas suggérer 3 types
de modes d’approvisionnement :

1. Dans cette premiere hypothése, les sites de
consommation profitent d’un circuit existant
pour importer un des 3 types d’oxydes de fer
concernés sans perception de qualité. C'est
le cas notamment d’un schéma d’importation
d’échantillons colorants en complément de
matiéres lithiques. Nous pouvons également
proposer le circuit inverse dans lequel les
échantillons colorants constituent la matiére
principale importée. Les autres matiéres pre-
miéres ou autres produits de consommation
demandés bénéficiant des trajectoires déja im-
plantées.

L'emplacement de la plupart des gisements po-
tentiels d’oxydes de fer peut étre en effet lié
a la variété et la complexité lithologique des
Vosges cristallines. Néanmoins, quelques gi-
tes restent liés aux Vosges gréseuses, notam-
ment dans le nord et l'ouest du département
du Bas-Rhin (Fig. 20). Globalement les sites de
consommation sont implantés a une distance
qui oscille entre 20 km (sites d’acquisition bas-
rhinois) et 110 km a vol d’oiseau (sites d’acqui-
sition haut-rhinois).

Tandis que le premier ensemble géographique
se confond quasiment avec les affleurements
de granite et rhyolite le second se développe
sur des secteurs ou le granite cotoie les gneiss.
Toutefois, certaines communes ne sont pas as-
sises sur des réseaux de roches magmatiques
et métamorphiques mais sur des affleurements
gréseux ou argileux. Il s‘agit des secteurs bas-
rhinois comme Wangenbourg-Egenthal a l'ouest
du département ou du secteur nord avec les
communes de Lembach et Lampertsloch.
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Source : CD Atlas de France, revu par E. Guichard, 2006

Fig. 20 - Carte de répartition des gisements d’oxydes de fer en Alsace sur fond de carte lithologique.
DAO : P. Girard et F. Jodry, Inrap GES.
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Les roches mentionnées, pouvant servir de
support aux filons d’oxydes et hydroxydes de
fer, ont été également exploitées aux périodes
concernées par les matiéres colorantes. Il s’agit
majoritairement du grés, du granite, de la rhyo-
lite et du gneiss (Jodry & Carzon, 2012), exploi-
tés du Néolithique au second dge du Fer pour la
fabrication d’outils de mouture et de broyage.

2. Dans cette deuxiéme hypothése la ressource
locale est essentiellement prise en compte. En
somme les populations établies sur les sites
cherchent les espéces minérales au plus prées
de leurs lieux d'implantation. Cette hypothése
peut envisager par exemple que les popula-
tions des sites de Duntzenheim, Gougenheim
ou Schnersheim se déplacent en direction de
I'ouest sur le gite de la commune de Wangen-
bourg-Egenthal éloigné d’une vingtaine de kilo-
métres a vol d’oiseau.

3. La troisieme hypothése suggéere que le déplace-
ment des populations en direction des ressour-
ces minérales est guidé par la recherche d’'une
qualité particuliere de matériau. Dans ce cas,
I"utilisation I'une ou des trois matiéres minérales
posséde une forte valeur ajoutée qui nécessite
un déplacement vers une ressource locale ou
en direction d’un gisement plus éloigné.

En résumé nous pouvons mettre en valeur
trois schémas dont le premier est une acquisition
de matiére colorante associée a un autre maté-
riau minéral. Les circuits d’acquisition peuvent
étre dans ce cas proches ou éloignés, c’est-a-dire
entre 20 et 110 km a vol d’oiseau. Une deuxieme
hypothése tend a montrer que le choix du colo-
rant peut se faire indépendamment de lI'impor-
tation d’autres matériaux et ce au plus prés des
sites d’exploitation, c’est-a-dire a une vingtaine de
kilometres de distance.

La derniére hypotheése fait écho a la deuxié-
me en proposant un schéma d’importation de
matiére colorante de qualité mais a une distance
qui reste inconnue.

Au travers de ce rapide tour d’horizon,
nous avons pu voir, que la réflexion sur I'utilisa-
tion ou non d’hématite pour la finition décorative
n‘est pas nouvelle mais qu’elle reste ponctuelle.
Cette derniére a tout de méme évolué, nous fai-

sant peut-étre sauter une étape trop vite, puisque
aujourd’hui nous en sommes a tenter de lier les
gisements d’hématite et une possible production
de céramique peinte, sans toujours savoir la na-
ture du pigment utilisé.

Les nouveaux corpus, leur étude quantifiée,
leur répartition géographique, en paralléle de ce
bilan sur I'hématite méme, devrait nous permettre
de pouvoir dépasser certaines incertitudes ou in-
connues et en cela, un travail paralléle sur le gra-
phite, nous permettrait de mieux comprendre si,
la population privilégie un approvisionnement lo-
cal ou bien s'il adapte son investissement en rap-
port, a la spécificité d’'un matériau, qu’il s’agisse
de sa qualité, de ses propriétés physiques (part de
la tradition et du phénoméne de mode a inclure
dans la réflexion).

Grace aux découvertes faites dans le ca-
dre de I'archéologie préventive et I"avancement
de synthéses typologiques (Adam, 2005 ; Adam
et al, 2011), nous sommes enfin en mesure de
mieux choisir nos échantillons, sans plus devoir se
cantonner, a quelques individus conservés en mu-
sée ou bien issu de contextes funéraires. L'étude
de la caractérisation des minéraux utilisés dans la
production de la céramique peinte n’apparaissant
pas aujourd’hui prioritaire dans un contexte pré-
ventif. D’autres analyses sont privilégiées durant
la phase de post-fouille et il faudrait trouver un
autre cadre pluridisciplinaire.

Dans cette rapide présentation, nous avons
évoqué la question de la céramique peinte. Nous
n‘avons naturellement pas évoqué toutes les
autres utilisations possibles, attestées deés le Paléo-
lithique, celles reconnues, découvertes en fouille,
supposées par comparaison avec l'ethnologie,
telles que les tatouages corporels, les besoins en
cosmétique, les motifs vestimentaires, la peinture
sur bois et autres restes organiques, non conser-
vés ou sur les éléments sculptés mais également
dans l'architecture des maisons.
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. . o . Masse . I. max. | ép. max.
Commune Lieu-dit Ne° d'inventaire Description Couleur |L. (cm)
(gr) (cm) (cm)
Schlitttweg, Wein
Duntzenheim | gartenberg (LGV | 5291-RLA-0123-004-001 2,3 Eclat polyédrique brut, sans traces. 10R3/6 | 2,1 1,7 1
site 8-2)
Schlitttweg, Wein
Duntzenheim | gartenberg (LGV | 5291-RLA-0061-002 4,5 Eclat brut sans traces. 10R3/4 | 3,5 2,5 1
site 8-2)
Frauenabwand,
. Ebenheit, Eclat polyédrique. Micro-stries paralléles non
Duntzenheim R 5403-RLT-1041-2 0,6 . s 10R3/4 | 1,5 0,7 0,6
Duntzenheim identifiées.
nord, stockage 2
Fragment de molette en grés fin conservée
Frauenabwand, i .
Ebenheit sur trois bords. La surface active est plano-
enheit, . . .
Duntzenheim Duntzenhei 5403-RLT-1068-2 924 | concave et densément piquetée. Une partie | 10R3/6 | 13,8 | 13,1 54
untzenheim
de la surface active est colorée par une colo-
nord, stockage 2 i N
ration rougeatre.
Galet de quartzite allongé brisé a une extré-
Frauenabwand, mité. L'autre extrémité est intacte. La partie
i Ebenheit, brisée présente une aréte circulaire dont une
Duntzenheim g 5403-RLT-1096-3 315 R B B . 10R3/4 | 6,6 6 51
Duntzenheim portion est émoussée. La zone intacte est
nord, stockage 2 marquée par une surface rougedtre qui se
développe également sur le flanc.
Frauenabwand,
. Ebenheit, Lot de trois blocs polyédriques bruts sans
Duntzenheim . 5403-RLT-2038-14 6,4 10R3/6
Duntzenheim traces.
nord, stockage 2
Bloc fracturé, aux arétes vives et a la surface
Frauenabwand, . . P
Ebenheit active convexe, marquée par un réseau de
Duntzenheim Duntzenh i 5403-RLT-2038-23 46,5 | micro-stries multidirectionnelles, organisées | T0R3/4 4 3,5 2,7
untzenheim
en amas. Bloc composé de quartz a 80%,
nord, stockage 2 "
teinté d'oxydes de fer.
. . Bloc brut sans traces (sauf celles d'une brosse
Duntzenheim Weingarten 5491-RLT-2002-001 3,2 3 dent) 10R3/3 | 2,3 1,4 0,9
a dent).
Fragment de galet quartzique. Une zone la-
térale facettée ayant probablement servie de
LGV 2 Zones de boucharde. Surface active plane située a l'op-
Duntzenheim | stockage et de 5138-RLT-11-28 228 | posé des surfaces facettées. Ce méplat est| T0R3/6 7 6 4,2
chantier constitué par une zone lisse a l'aspect lustré
et caractérisé par une auréole périphérique
rougeatre.
B eg Links,
. Aurgw sH A Bloc brut sans traces, sauf celles d'une brosse
Eckwersheim |Spiessmatt  (site] 5301-RXX-2003-001 1,9 3 dent 2,5YR5/8| 1,8 1,5 0,9
a dent.
LGV 11.2)
bloc pyramidal aux arétes adoucies. Les
Burgweg Links, faces sont lisses mais ne semblent pas étre
Eckwersheim |Spiessmatt  (site| 5301-1061-7 11,8 | marquées par des stigmates d'abrasion. La|2,5YR4/8| 2,9 2,6 2,9
LGV 11.2) base plane de la piéce est faiblement mar-
quée par des microstries.
Bloc polyédrique de forme aplatie. Toutes
les faces sont marquées a l'exception
Gingsheimer Feld, d'une des deux grandes faces, légérement
Gougenheim Burgweg (site 5236-RLT-1051-001 3,1 concave. Les stries au sein de chaque face | T0R3/4 | 1,9 1,9 0,7
LGV 9-2) sont paralléles et unidirectionnelles, for-
mant des amas, certains trés laches,
d'autres trés denses.
Gingsheimer Feld, Eclat polyédrique a profil triangulaire. Pré-
Gougenheim Burgweg (site 5236-RLT-2021-002 0,7 | sence de micro-stries paralléles non identi-|7,5YR4/6| 1,4 1,2 0,4
LGV 9-2) fides.
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Commune

Lieu-dit

Ne d'inventaire

Masse

(gr)

Description

Couleur

(cm)

I. max.
(cm)

ép. max.
(cm)

Gougenheim

Gingsheimer Feld,
Burgweg
(site LGV 9-2)

5236-RLT-2045-001-001

2,4

Objet allongé et facetté. Toutes les facettes
portent de nombreuses stries d'abrasion, unidi-
rectionnelles au sein de chaque face. Elles sont
perpendiculaires a l'axe de la piéce ou légére-
ment obliques. Leur profondeur et leur largeur
ne sont pas constantes sur une méme face.
Une des faces, ainsi que laréte qui lui est

contigué présentent un aspect lustré.

10R3/4

2,7

0,9

0,9

Gougenheim

Gingsheimer Feld,
Burgweg
(site LGV 9-2)

5236-RLT-2045-001-002

10,2

Bloc aux contours arrondis et arétes érodées.
Deux plages planes. L'ensemble des plages,
quelles soient convexes ou planes, porte de
petites stries peu profondes. Celles-ci s'orga-
nisent par ensembles paralléles ou multidi-

rectionnels.

10R3/4

2,5

Gougenheim

Steinbrunnen

5453-RLT-1011-001-001

Bloc brut sans traces.

10R3/6

0,8

Gougenheim

Steinbrunnen

5453-RLT-1021-027

2,2

Eclat brut sans traces, hormis celles d'une
brosse a dent.

10R3/4

2,7

0,9

Obernai

PAEI

60712-RXX-4699-1

42

bloc polyédrique La surface supérieure est

concave et la surface inférieure convexe.
Cette derniére ne porte aucune trace. En re-
vanche, la surface supérieure est facettée et
chaque plage comporte des stries unidirec-
tionnelles. Les stries ont une direction diffé-

rente d'une face a l'autre.

10R3/4

3,7

3,1

2,5

Obernai

PAEI

6012-RXX-1001-1

Eclat brut sans trace

10R3/4

2,4

0,9

Sarrewerden

En bordure RD8

5680-RLT-1007-001

200

Galet de quartzite piriforme dont une petite
partie de la base est brisée et martelée. Deux
traces rougeatres se distinguent en bordure de

cette zone de frappe.

10R3/6

51

4,3

Schnersheim

ZA Behlenheimer-

weg

5d28-23-11

Bloc en forme de pyramide tronquée, aux
surfaces adoucies. Les stries se concentrent
sur un des flancs et sur la base facettée.
Ceux présents sur une des facettes de la
base sont bien marqués, unidirectionnels,
denses au contraire de ceux de lautre fa-
cette, laches, unidirectionnels et obliques par
rapport a l'ensemble précédent. Les stries du
flanc sont moins marqués (effacés?) laches et

avec un tracé unidirectionnel.

10R3/3

2,4

Schnersheim

ZA Behlenheimer-

weg

5d28-16-02

49230

Gros galet roulé de grés fin aux parois adou-
cies et arrondies. Toutes les faces semblent
naturelles. Le galet est fracturé et son pan de
fracture constitue la surface active. Celle-ci
présente un pendage important d'environ
35° et son profil en cuvette accentue la sen-
sation de creusement qui résulte trés certai-
nement d'une usure fonctionnelle. Cette sur-
face est trés lisse et présente des traces colo-
rées nous permettant d'identifier 8 secteurs

de frottements.

entre
10R3/3 et
3/6

50

30

30

Annexe : Description des échantillons archéologiques de matiéres colorantes.
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Pourquoi une table-ronde autour de I’hématite
dans la Préhistoire ?

Why a round table on hematite in Prehistory?

CONCLUSIONS

La publication des actes de la table-ronde
« Autour de I'nématite », qui s'est tenue a Jambes
les 7 et 8 février 2013, témoigne des différents
regards et des méthodes descriptives et analyti-
ques mises en ceuvre pour étudier ces vestiges
a travers différents contextes chronologiques et
géographiques. Elle aborde la place des maté-
riaux ferrugineux dans les sociétés préhistoriques
suivant différents angles d’approche, par le biais
de méthodologies combinées. Pour parvenir a
restituer I'économie des roches riches en oxydes
et hydroxydes de fer (regroupés ci-dessous sous
le seul terme de « hématite ») et comprendre leur
place dans les systéemes techniques et culturels
durant la Préhistoire ancienne et surtout récente,
il a fallu décrire et mettre en évidence les ressour-
ces en roches ferrugineuses afin de définir les
choix d'approvisionnement et les types de matie-
res sélectionnés. C'est en effet le point de départ,
car la « nature géologique des matiéres premiéres
donne une origine géographique au début d’une
chaine opératoire [...] et permet de localiser des
étapes de processus en différents points de I'es-
pace lorsque les vestiges techniques caractéris-
tiques y ont été abandonnés » (Geneste, 1992 :
11). L'identification des modalités d'acquisition de
I'hématite permet d'établir les relations géographi-
ques qui existaient entre les sources (exploitées ou
non) et les sites de consommation, et permet de
renseigner les aires fréquentées (territoires, espa-
ces économiques). Elle donne acces aux techni-
ques particuliéres mises en ceuvre pour traiter ces
matériaux. De plus, en renseignant les caractéris-
tiques physico-chimiques des matiéres premiéres
recherchées (propriétés mécaniques, visuelles,
texturales, chimiques), elle permet de discuter

This publication of the proceedings of
the round-table conference, which was held in
Jambes on the 7th-8t February 2013, attests to
the different descriptive and analytical methods
used to study the role of hematite in prehistoric
societies in different parts of the world. It tack-
les the role of ferruginous materials from differ-
ent angles through the use of combined meth-
odologies. In order to reconstruct the economic
role of iron oxide- and iron-hydroxide-rich rocks
(grouped together here under the term “hema-
tites”) and to gain an understanding of their role
in the technical and cultural systems of early and,
in particular, recent Prehistory, it was essential
to first compile a descriptive inventory of the re-
sources so as to define the supply strategy and
the types of raw materials selected. In fact, this
is the starting point, since the “geological nature
of raw materials provides a geographical origin
at the start of a chaine opératoire |...]| and allows
us to localise the stages in a process at different
points in space when the characteristic technical
waste products are left behind” (Geneste, 1992:
11). Identification of the modes of acquisition al-
lows us to define the geographical relationships
between resources (exploited or not) and con-
sumption sites, and also provides information on
the occupied areas (territories, economic spaces).
This provides an insight into the specific tech-
niques used to extract and transform these raw
materials. In addition, the identification of the
mechanical, visual, textural and chemical charac-
teristics of hematites helps to trigger discussions
regarding the raw material economy, technology
and ideas. In fine, integrated study of hematite
exploitation contributes to a better knowledge of
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des objectifs de leur exploitation par les groupes
humains, mais aussi de I'économie des matiéres
premiéres elles-mémes au sein des réseaux de cir-
culation des hommes, de leurs technologies et de
leurs idées. C'est, en somme, a la connaissance
des savoir-faire (sensu Pelegrin, 1991) et de l'orga-
nisation des sociétés que mene l'étude croisée des
ressources ferrugineuses.

En premier lieu, cet ouvrage rend compte de
la diversité des contextes archéologiques dans
lesquels ont été extraits, transformés ou utilisés
les matériaux ferrugineux de la Préhistoire a nos
jours. L'usage des matiéres colorantes est ainsi
documenté du Paléolithique moyen dans le sud
du continent africain (Dayet) a la fin de la Téne
dans I'est de la France (Jodry et al.), avec un focus
tout particulier sur les contextes des débuts du
Néolithique européen, qu’il soit d’origine danu-
bienne (Billard etal.; Bosquet etal.; Hamon
et al. ; Kitzig & Ramminger ; Thevenet), ou médi-
terranéenne (Pradeau et al.). Les exemples pré-
sentés ici illustrent trés clairement le caractére
quasi universel de l'usage des matiéres coloran-
tes a composante ferrugineuse, quel que soit le
contexte chrono-culturel ou le continent (Cavallo
& Pandit pour I'Inde ; Chalmin et al. pour I'Aus-
tralie). Ces travaux témoignent également de
la nécessité de considérer de facon systémique
les différents contextes archéologiques, depuis
les contextes miniers et extractifs (Billard et al. ;
Levato ; Levato & Larrocca), jusqu’aux zones de
transformation principalement identifiées dans les
habitats (Billard et al. ; Bosquet et al. ; Jodry et al. ;
Kitzig & Ramminger). Sous forme de poudre dans
le sédiment et sur les objets archéologiques, ou de
blocs ou fragments, les matiéres colorantes sont
ensuite utilisées aussi bien dans les habitats que
dans les espaces a vocation sépulcrale (Kitzig &
Ramminger ; Thevenet) ou décorative (Chalmin
etal.). Leur présence est donc bien plus ubiquiste
sur les sites archéologiques que ne le laisserait
penser 'analyse des seuls contextes d’art pariétal,
qui demeurent néanmoins les plus spectaculaires.

Cet ouvrage nous met également face a I'évi-
dente diversité des lithofaciés riches en hématite
utilisés durant la Préhistoire. Ces roches, asso-
ciées a des contextes de formation et d'évolution
des dépots géologiques, présentent des caractéris-
tiques remarquables a différentes échelles d'obser-
vation (nature des minéraux porteurs du fer, étage
d’oxydation du fer, concentration en fer, couleur,

the know-how (sensu Pelegrin, 1991) and
the organization of societies.

This volume takes into account the
diversity of the archaeological contexts in
which ferruginous materials were extract-
ed, transformed and used from Prehistory
to the present day. The use of mineral pig-
ments is thus documented from the Mid-
dle Paleolithic in southern Africa (Dayet)
to the end of the La Tene period in east-
ern France (Jodry et al.), with a particular
focus on the beginning of the Neolithic in
Europe, whether of Danubian (Billard et al.;
Bosquet et al.; Hamon et al.; Kitzig & Ram-
minger; Thevenet) or Mediterranean origin
(Pradeau et al.). The examples presented
here very clearly illustrate the universal
nature of the use of ferruginous pigments,
regardless of the chrono-cultural context
or continent involved (Cavallo & Pandit for
India; Chalmin et al. for Australia). These
studies also highlight the importance of
considering, in a systematic manner, the
various archaeological contexts, from ex-
traction and mining contexts (Billard et al.;
Levato; Levato & Larrocca) to the transfor-
mation areas, which are mainly identified
on settlements (Billard et al.; Bosquet et al.;
Jodry et al.; Kitzig & Ramminger). Found
as powder in sediments and on archaeo-
logical objects, or as blocks or fragments
of raw material, pigments are found in a
variety of contexts ranging from settle-
ments to funerary (Kitzig & Ramminger;
Thevenet) or decorative (Chalmin et al.)
spaces. Their presence is, therefore, far
more ubiquitous than studies focusing on
parietal art might suggest, although rock
paintings are among the most spectacular
examples of their use.

This volume also confronts us with
the diversity of hematite-rich lithofacies ex-
ploited in Prehistory. Depending on the
geological context of their formation and
evolution, these rocks exhibit characteris-
tic features that are observable at different
scales (nature of the ferruginous minerals,
stage of iron oxidation, concentration in
iron, colour, texture, freshness versus state
of alteration, cement and matrix). This high-
lights the necessity for adopting different
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texture, fabrique, éléments figurés, état de frai-
cheur versus état d’altération, ciment et matrice),
d’ou la nécessité d’adopter différentes approches
méthodologiques pour identifier et décrire les
matiéres riches en hématite et leurs origines géo-
logiques. Ces méthodes, qu’elles soient ou non
destructives, se révelent plus ou moins efficaces
en fonction des contextes géologiques et archéo-
logiques étudiés, mais aussi en relation directe
avec la composition du matériau analysé, dont les
constituants sont souvent présents en quantités et
concentrations trés variables au sein d’'un méme
gisement géologique (filon, couche, altérite...),
voire d’'un méme objet. Les différents exemples
présentés illustrent la nécessité de recourir a des
moyens d'investigation complémentaires dans le
cadre d’observations et d’analyses multiscalaires.
Les criteres descriptifs, fondés sur les géoscien-
ces et les méthodes d'identification des emprein-
tes des gites (par la pétrographie, la minéralogie
et la géochimie) ont été adaptés en fonction des
contextes archéologiques et géologiques, de la
nature des vestiges (solides, poudreux, appliqués
sur des supports) et des équipements disponibles.

La caractérisation précise de la nature, de
la composition et de la structure de ces matériaux
constitue en soi un aspect essentiel des travaux
présentés ici. Plusieurs articles mettent ainsi en
ceuvre une combinaison de méthodes analyti-
ques, plus ou moins informatives pour distinguer
les différents matériaux. Le premier niveau d’ana-
lyse, pour le moins pertinent, repose sur la sim-
ple observation macroscopique non destructive
(Billard et al. ; Cavallo & Pandit) et sur les analyses
pétrographiques (Dreesen et al.), qui permettent
d’emblée de distinguer des groupes de géoma-
tieres. Leur caractérisation fine passe ensuite par
la combinaison de différentes méthodes élémen-
taires et structurales combinées (en particulier
SEM-EDS, ou EDC, DRX, XRF, ICP-OES ou ICP-
MS, PIXE, etc.), afin de proposer des critéres de
différentiation les plus fins possibles (Cavallo &
Pandit ; Dayet ; Goemaere et al. ; Pradeau et al. ;
Salomon et al.). 'usage de la cathodoluminescen-
ce se révele également pertinente pour différen-
cier des signatures propres a différents gisements
(Baele et al.). Reste toutefois que dans certains
contextes, 'analyse de la composition de matie-
res colorantes spécifiques se révele délicate du
fait d’'une forte altération qui affecte en particulier
les pigments appliqués comme dans le cas de I'art
pariétal de la Terre d’Arnhem (Chalmin et al.).

methodological approaches in order to identify
and describe hematite-rich materials and their
geological origin. Otherwise, these methods,
destructive or not, prove to be more or less ef-
ficient depending on the geological and archaeo-
logical contexts studied, but also depending on
the composition of the analyzed material and of
its constituents which can vary in quantity and
concentration from one deposit to another (ore
vein, layer, alterites) or even within a single ob-
ject. The various examples presented illustrate
the importance of employing complementary
means of investigation within the framework of
multi-scale observations and analyses. The de-
scriptive criteria, based on geosciences and on
methods for identifying the different deposits (us-
ing optical petrography, mineralogy, geochemis-
try), have been adapted depending on the nature
of the remains (solid, powder, as residues on ob-
jects) and on the available equipment.

The precise characterization of the
nature, composition and structure of the raw
materials in itself constitutes a major aspect of
the studies presented in this publication. Sev-
eral studies employ a combination of analytical
methods, with varying degrees of information, in
order to distinguish the different materials. The
first level of analysis relies on a simple, non-de-
structive, macroscopic observation (Billard et al.;
Cavallo & Pandit) and on petrographical analysis
(Dreesen et al.) to identify the main raw material
groups. Their detailed characterization is then
based on a combination of different elementary
and structural methods (especially SEM-EDS, or
EDC, XRD, XRF, ICP-OES or ICP-MS, PIXE, etc.),
so as to propose the finest possible differentia-
tion criteria (Cavallo & Pandit; Dayet; Goemaere
et al; Pradeau et al.; Salomon et al). The use of
cathodoluminescence also appears to be rel-
evant in differentiating between the characteris-
tic signatures of different deposits (Baele et al.).
However, in certain contexts, the analysis of the
composition of some specific pigments is ren-
dered more complicated by the high degree of
weathering, such as the open-air rock paintings
of the Arnhem region (Chalmin et al.).

One of the main objectives of the hem-
atite-rich rocks characterization lies in the possi-
bility of addressing questions of choice, supply
networks and circulation of pigment raw materi-
als. To this end it is essential to first establish
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L'un des objectifs majeurs de cette caractéri-
sation des roches riches en hématite réside dans la
possibilité d’aborder les questions de choix et de
réseaux d’approvisionnement et de circulation des
matiéres premiéres colorantes. Aborder cette pro-
blématique nécessite tout d’abord I'établissement
de référentiels géologiques, comme préalable
indispensable a l'identification des sources d’ap-
provisionnement. Plusieurs des travaux présentés
proposent ainsi une cartographie des ressources
en roches ferrugineuses a I'échelle régionale, éta-
blie sur la base de travaux géologiques antérieurs
(Billard et al. ; Dayet ; Denayer ; Goemaere et al.)
ou de prospections spécifiquement menées dans
le but d’identifier les matériaux colorants dispo-
nibles régionalement (Pradeau etal.). La riche
documentation des gites couvrant une vaste aire
géographique (notamment la Belgique, I'ouest
de I'Allemagne, le nord de la France) est tout a
fait inédite et a permis de dresser une carte des
ressources en roches ferrugineuses (Denayer ;
Dreesen et al. ; Fizaine et al. ; Goemaere et al. ;
Mottequin & Marion).

Dés lors que ces vestiges sont étudiés en
visant a restituer leur exploitation, et en particu-
lier lorsqu’un grand nombre d’objets sont pris en
considération, les résultats révelent des stratégies
d'exploitation passées impliquant une sélection
exigeante des matiéres premiéres pour des objec-
tifs de production variés. L’exploitation se réveéle
alors centrée sur [l'utilisation d’une ressource
particuliere comme I'hématite oolithique dans le
Mésolithique etle Rubané d’Europe du nord-ouest,
ou sur des systemes d’exploitation multisour-
ces beaucoup plus diversifiés. Plusieurs modes
d’approvisionnement se dessinent alors, certains
concentrés sur les ressources locales (Goemaere
etal.; Mottequin & Marion; Pradeau et al.),
d’autres exploitants plus largement les ressources
régionales (Pradeau et al.), voire s’inscrivant dans
des réseaux d’échanges a plus longues distances
(Dayet). Se pose alors la question de la connais-
sance des territoires et de la valeur d’échange de
ces matériaux (Bosquet et al.), en lien avec la ques-
tion de la mobilité des groupes dans les sociétés
de chasseurs-cueilleurs ou d’agro-pasteurs séden-
taires. L’analyse des réseaux de circulation des
matériaux colorants trouve ainsi tout son sens
dans le contexte plus large de I'exploitation de
I'ensemble des matiéres minérales (comme par
exemple les argiles, silex, obsidienne, grés, jadéi-
tes et éclogites) durant la Préhistoire. Au dela de

reliable geological baselines which are necessary
for the initial identification of supply sources.
Several studies propose a mapping of the ferru-
ginous resources at a regional scale, based on
previous geological studies (Billard et al.; Dayet;
Denayer; Goemaere et al.) or on specific surveys
conducted in order to identify regionally availa-
ble pigments (Pradeau et al.). The detailed docu-
mentation of deposits over a wide geographical
area (in particular Belgium, western Germany
and northern France) is a novel development
and has permitted the drafting of a map of fer-
ruginous rocks (Denayer; Dreesen et al.; Fizaine
et al.; Goemaere et al.; Mottequin & Marion).

As soon as we start studying these materi-
als with the aim of reconstructing their exploita-
tion, and in particular when a large number of
samples is analysed, the results rapidly reveal past
exploitation strategies which involved stringent
selection of particular raw materials for various
purposes. The exploitation reveals itself to be or-
ganised around a specific resource, as in the case
of oolitic hematite in the Mesolithic and early Ne-
olithic of north-western Europe, or, alternatively,
can focus on a variety of diverse sources. There-
fore, several modes of procurement emerge,
some of which are based on local resources
(Goemaere et al.; Mottequin & Marion; Pradeau
et al.), while others involve exchange networks at
a regional (Pradeau et al.), or even extra-regional
scale (Dayet). This gives rise to questions regard-
ing territories and the exchange value of these
materials (Bosquet et al.), issues which are linked
to the question of the mobility of human groups
in hunter-gatherer or sedentary agro-herder soci-
eties. Therefore, analysis of pigment distribution
networks starts to make sense within the wider
context of the broader exploitation of all mineral
raw materials (such as clays, flint, sandstone, jade-
ite and eclogite) throughout Prehistory. Beyond
the determination of the characteristics of the
raw materials and the distances which separate
the deposits from the archaeological sites, these
studies also propose interpretative hypotheses re-
garding the long distance exchange of goods, the
control of resources by certain populations and
the diffusion of ways of life such as those adopted
during the Neolithic in particular.

Hence we have to turn our attention to
areas and modes of supply, from the mine to the
surface collection areas, in order to address the
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la détermination des caractéristiques des matiéres
premiéres et de la distance qui sépare les gites
des sites archéologiques, ces travaux proposent
des pistes interprétatives en termes d'échanges de
biens sur de longues distances, de controle des
ressources par certaines populations et de diffu-
sion de modes de vie tels qu'adoptés durant le
Néolithique notamment.

C’est ensuite vers les zones et les modalités
d'acquisition, de la mine au ramassage de surface
avec sélection, qu’il faut se tourner pour aborder
la question de I'organisation de I'exploitation de
ces ressources et de leur role dans les sociétés
préhistoriques. Ces themes sont abordés a travers
une synthése consacrée aux sites d'extraction de
ces matiéres durant la Préhistoire (Levato) et par
le biais de quatre études résultant de travaux col-
lectifs interdisciplinaires (Dayet et al. ; Goemaere
et al. ; Pradeau et al.).

L’analyse des contextes miniers et des pro-
duits obtenus permet de mettre en évidence
I'existence d’un outillage dédié a leur extraction,
tels que des pics en pierre ou matiéres animales
(Levato, Levato & Larocca). Selon les contextes,
I'étape de transformation proprement dite peut
étre réalisée dans I'espace minier ou sur le lieu
d’utilisation, a I'aide d’une large panoplie d’outils
tels que des meules, des outils de concassage, ou
des polissoirs (Hamon et al.). L’utilisation de la
chauffe comme méthode d’extraction ou de trans-
formation des matieres colorantes ferrugineuses
semble également suggérée par des caractéristi-
ques observables a I'échelle macroscopique de
certains échantillons (Cavallo & Pandit).

Brossant un panorama assez vaste des usages
généralement admis pour ces matiéres hématiti-
ques durant la Préhistoire (pouvoir colorant, abra-
sif, antiseptique, etc), plusieurs travaux proposent
de nouvelles hypotheéses. lls reposent sur I'analyse
tracéologique des fragments d’hématite eux-mé-
mes (Hamon et al.) utilisés en application directe
sur des matiéres organiques souples ou pour le
faconnage d’objets par abrasion. L’analyse tapho-
nomique fine en contexte sépulcral permet égale-
ment de montrer que les colorants recouvraient
les squelettes, le mobilier de la tombe (Trgbska
etal) ou les matiéres organiques enveloppant
les défunts (Thevenet). L'usage comme peinture,
attestée dans les contextes d’art pariétal (Chalmin
et al.), semble également une hypotheése plausible

question of the organisation of the exploitation
of these resources and their role in prehistoric
societies. These topics are addressed in a syn-
thetic study of extraction sites during Prehistory
(Levato), and in four other papers arising from
collective interdisciplinary research programs
(Dayet et al.; Goemaere et al.; Pradeau et al.).

The analysis of mining sites and the prod-
ucts supplied has provided data on a specialized
toolkit, including stone and hard animal mate-
rial picks, which is related to pigment extraction
(Levato, Levato & Larocca). Depending on the
contexts, the transformation stage can be carried
out directly within the mine, or in the area of use,
using a wide range of tools such as querns, crush-
ing tools or polishers (Hamon et al.). The use of
heating, as an extractive or transforming method,
is also suggested by observation of macroscopic
features analysis on certain samples (Cavallo &
Pandit).

In addition to providing a broad over-
view of the generally accepted uses for these
pigments throughout Prehistory (colouring, abra-
sive, antiseptic properties, etc.), several studies
also propose new hypotheses regarding their
use. These hypotheses are based on the use-
wear analysis of hematite fragments (Hamon
et al.) which indicates that they were directly ap-
plied to supple organic materials or used for the
shaping by abrasion of various objects. Detailed
taphonomic analyses in funerary contexts also in-
dicate that pigments were used to coat skeletons,
funerary objects (Trabska et al) and organic ma-
terials used to wrap the dead (Thevenet). Their
use as paints is widely attested to in rock art con-
texts (Chalmin et al.), but it also seems plausible
that they were used to decorate ceramic vessels
in more recent periods (Jodry et al.).

The “Around hematite” workshop is part
of a research thematic which has been ongoing
for 20 years. It aims to achieve a better under-
standing of the integration of ferruginous rocks
within their technical and social contexts of pro-
duction and use. This category of archaeological
material, at the crossroads of the technical, eco-
nomic and symbolic spheres, provides an insight
into resource management, technical transfer
and production organization. This industry re-
veals complex cultural practices and traditions,
which are directly linked to occupied spaces,
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pour la décoration des vases aux époques plus
récentes (Jodry et al.).

La table-ronde « Autour de I'hématite » s'inte-
gre dans une thématique de recherche renouve-
Iée depuis une vingtaine d'années, visant a mieux
comprendre l'insertion des roches ferrugineuses
dans leur contexte technique et social. Cette
catégorie de vestiges archéologiques au croise-
ment des sphéres technique, économique, sociale
et symbolique est tout a la fois une porte ouverte
sur la gestion des ressources minérales, les trans-
ferts techniques et l'organisation de la production.
Cette industrie reléve de pratiques culturelles et
de traditions complexes, en lien direct avec les
espaces fréquentés, les échanges entre popula-
tions, les pratiques funéraires et l'organisation de
I'habitat et des sociétés.
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indiqués, celles-ci seront assurées par le Comité de Rédaction seul.

9. Tirés a part

Le premier auteur regoit un volume du Bulletin et une version .pdf de son article.

Note : Nous suivons en général le Lexique des régles typographiques en usage a I'lmprimerie nationale,
Paris, Imprimerie nationale, 1990.
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Richtlijnen voor auteurs

1. Enkel originele artikels worden aanvaard. Deze zullen aan ten minste twee referenten worden
voorgelegd. De artikels mogen in het Frans, Nederlands, Engels, Duits, Spaans en Italiaans worden
geschreven. Het artikel dient te worden voorafgegaan door een samenvatting in twee talen,
waaronder die waarin het artikel zelf is geschreven. Teksten (PC) zonder enige opmaak en bij
voorkeur in .rtf formaat.

2. Manuscripten, met inbegrip van de illustraties, dienen te worden aangeleverd op CD-rom. Deze
kan worden gestuurd naar het algemeen secretariaat van de vereniging: 29, Vautierstraat, BE - 1000
Brussel (Belgi€); daarnaast kan ook een digitale versie via e-mail worden doorgestuurd (ahauzeur@
yahoo.fr [10 Mb] srbap@naturalsciences.be [5 Mb]).

3. Nlustraties

- Figuren mogen niet in de tekst gevoegd worden. Verwijzingen naar figuren in de tekst onder de vorm
(Fig. n), (Fig. n,m), (Tab. n), (pl. n,m). De figuren dienen te worden aangeleverd in .tif of in PostScript
formaat (bij voorkeur .eps), eventueel in .ai of .dsf formaten voor gevectoriseerde tekeningen, in .xls
formaat voor berekeningen.

- Inalle andere gevallen worden ze ingescand (resolutie 600 dpi) en aangeleverd als niet gecomprimeerde
TIFF (.tif). Vermijd JPEG (.jpg) formaat.

- Afmetingen: ‘Portret-layout”: 16 cm x 23/24,5 cm hoogte, afhankelijk van de omvang van het bijschrift;
‘landschap-layout”: 26 cm x 14/15 cm hoogte; op de breedte van één tekstkolom: maximaal 7,75 cm
breed.

4. Bijschriften bevinden zich op een aparte bladzijde, op het einde van het tekstdocument: Fig. +
nummer - bijschrift.

5. Tabellen bij voorkeur in aparte documenten in .rtf of .xls formaat.

6. Bibliografische referenties

1) In de tekst volgens het referentie systeem Harvard: naam auteur(s), jaar en eventueel pagina(’s).
Voorbeeld: (Tillier, 1983) of (Tillier, 1983: 52) of (Boné et al., 1983).

2) De volledige bibliografische referenties worden opgenomen in een lijst achteraan de tekst met de
auteursnamen in gewoon schrift (niet volledig in kapitalen).

- voor een artikel in een tijdschrift:
Auteursnaam gevolgd door de initialen van de voorna(a)m(en), publicatiejaar + a, b, c... in het geval
van meerdere publicaties in hetzelfde jaar. Volledige titel van de publicatie. Titel van het tijdschrift
in extenso of afgekort volgens de World List of Scientific Periodicals of de Abkurzungen Zeitschrift van
het DAI, nummer volume in arabische cijfers (nummer van de bundel): eerste - laatste pagina van het
artikel.
Voorbeeld: Canet H. & Roudil J.-L., 1978. Le village chalcolithique de Cambous a Viols-en-Laval
(Hérault). | : Etude préliminaire. Gallia Préhistoire. Fouilles et Monuments archéologiques en France
métropolitaine, 21 (1): 143-181.

- voor een artikel verschenen in een collectief werk, in de acten van een congres of in een boek:
Zoals voor een tijdschrift artikel, gevolgd door In : redacteur(s), referentie naar het boek.
Voorbeeld: Bostyn F.,, Andrem F., Lanchon Y., Martial E. & Praud L., 1997. Un nouveau site d’habitat
du Groupe de Villeneuve-Saint-Germain a Poses « Sur la Mare » (Eure). In: C. Jeunesse (ed.), Le
Néolithique danubien et ses marges entre Rhin et Seine. Actes du 22¢ colloque interrégional sur
le Néolithique, Strasbourg, 1995. Cahiers de I’Association pour la Promotion de la Recherche
Archéologique en Alsace, supplément, 3. Strasbourg: 447-466.
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Knorzer K.-H., 1977. Pflanzliche Grossreste des bandkeramischen Siedlungsplatzes Langweiler 9. In:
R. Kuper, H. Lohr, ). Lining, P. Stehli & A. Zimmermann (red.), Der bandkeramische Siedlungsplatz
Langweiler 9, Gemeinde Aldenhoven, Kreis Diiren. Beitrdge zur neolithischen Besiedlung der
Aldenhovener Flatte, I, Rheinische Ausgrabungen, 18. Bonn: 279-303 en 418-432.

- voor een boek
Auteursnaam gevolgd door de initialen van de voorna(a)m(en), publicatiejaar. Titel. collectie, nummer.
Plaats publicatie, uitgever (eventueel editie), aantal volumes, aantal pagina’s.
Voorbeeld: Siegel S., 1956. Nonparametric Statistics for Behavioral Sciences. London, McGraw-Hiill,
312 p.

7. Adresgegevens van de auteur(s)
Postadres (eventueel ook elektronisch adres) onderaan het artikel, na de bibliografie.

8. Correctie proefdrukken
De proefdrukken (aan de auteur aangeleverd in .pdf formaat) dienen te worden gecorrigeerd met rode
inkt op een papieren versie of met de ‘notes’ in het .pdf document. Indien de gevraagde deadlines
niet worden gerespecteerd, zullen de proefdrukken enkel door de redactieraad worden nagekeken.
9. Overdrukken

De eerste auteur ontvangt een volume van het tijdschrift en een .pdf versie van zijn eigen artikel.

Opmerking: Gewoonlijk volgen we de algemene tips van http://vrttaal.net/taaldatabanken_master/
spellen_ schrijven/schrijftips.shtml.
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Guide for authors

1. Original papers only are accepted. These will be reviewed by at least two referees. The articles can
be written in French, Dutch, English, German, Spanish and Italian. The article should be preceded
by a summary in two languages, among which that in which the article itself was written. Texts (PC)
should be submitted without lay-out and preferably in .rtf format.

2. Manuscripts, including the illustrations, should be submitted on CD-rom. This can be sent to the
general secretary of the association: 29, Vautierstreet, BE - 1000 Brussels (Belgium); a digital version
can be sent by e-mail (ahauzeur@yahoo.fr [10 Mb] srbap@naturalsciences.be [5 Mb]).

3. Hlustrations

- Figures should not be placed in the submitted text. References to figures in the text are displayed as
(Fig. n), (Fig. n,m), (Tab. n), (pl. n,m). The figures should be submitted in PostScript format (preferably
.eps), in .ai or .dsf formats for vectorised drawings, in .xIs format for tables and calculations.

- In al other cases, the drawings need to be scanned (resolution of 600 dpi) and submitted as non-
compressed TIFF files (.tif). Avoid JPEG (,jpg) format.

- Dimensions: Portrait: 16 cm x 23/24,5 cm, height depending upon the size of the caption; Landscape:
26 cm x 14/15 cm; on the width of a single text column: not wider than 7,75 cm.

4. Captions on a seperate page, at the end of the text file: Fig. + nummer - caption
5. Tables preferably in seperate files in .rtf or .xls format

6. Literature references

1) In the text following the Harvard reference system: name author(s), year and if needed page(s).
Example: (Tillier, 1983) or (Tillier, 1983: 52) or (Boné et al., 1983).

2) The full literature list is placed at the end of the text with author names in normal script.

- Journal articles:
Author surname followed by initials of first name(s), publication year + a, b, c... in the case of more
than one referred publication from the same year. Full title of the publication. Title of the journal in
extenso or abbreviated according to the World List of Scientific Periodicals or Abkurzungen Zeitschrift
of the DAI, volume number in arabic numbers (number of fascicle): first - last page of the article.
Example: Canet H. & Roudil J.-L., 1978. Le village chalcolithique de Cambous a Viols-en-Laval
(Hérault). 1 : Etude préliminaire. Gallia Préhistoire. Fouilles et Monuments archéologiques en France
métropolitaine, 21 (1) :143-181.

- Articles in collective works, in conference proceedings or in books:
As for journal articles, followed by In: editor(s), book reference.
Example: Bostyn F.,, Andrem F., Lanchon VY., Martial E. & Praud L., 1997. Un nouveau site d’habitat du
Groupe de Villeneuve-Saint-Germain a Poses « Sur la Mare » (Eure). In: C. Jeunesse (ed.), Le Néolithique
danubien et ses marges entre Rhin et Seine. Actes du 22¢ colloque interrégional sur le Néolithique,
Strasbourg, 1995. Cabhiers de I'’Association pour la Promotion de la Recherche Archéologique en
Alsace, supplément, 3. Strasbourg: 447-466.
Knorzer K.-H., 1977, Pflanzliche Grossreste des bandkeramischen Siedlungsplatzes Langweiler 9.
In: R. Kuper, H. Lohr, J. Lining, P. Stehli & A. Zimmermann (ed.), Der bandkeramische Siedlungsplatz
Langweiler 9, Gemeinde Aldenhoven, Kreis Diiren. Beitrdge zur neolithischen Besiedlung der
Aldenhovener Flatte, I, Rheinische Ausgrabungen, 18. Bonn: 279-303 and 418-432.
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- Books:
Author name followed by initials of name(s), publication year. Title. collection, number. Publication
location, editor (edition), number of volumes, number of pages.
Example: Siegel S. 1956. Nonparametric Statistics for Behavioral Sciences. London, McGraw-Hill,
312 p.

7. Author address
Postal address (electronic address) at the end of the article, preceded by the literature list.

8. Correction of proofs
Proofs (sent to the author in .pdf format) need to be corrected with red ink on a paper version or
using the ‘notes’ in the .pdf document. If the requested deadlines are not respected, they will only
be corrected by the editorial board.

9. Reprints
The first author will receive one volume of the journal and a .pdf version of his/her article.

Note: We generally use the F. H. Collins, Authors” and Printers” Dictionary. A guide for authors, editors,
printers correctors of the press compositors and typists, London, Oxford University Press, 1962.
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