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NOVOS DADOS SOBRE A PROVENIENCIA DO COBRE DE LECEIA
NEW DATA ON THE PROVENANCE OF COPPER FROM LECEIA

Pedro Valério!, Joao Luis Cardoso?, Luis Cerqueira Alves!,
Antonio M. Monge Soares® & Maria Fatima Araujo!

Abstract

The archaeological site of Leceia is a Chalcolithic settlement with one of the largest amounts of metal artefacts in the Lisbon peninsula,
although the absence of ores and smelting remains suggests that local metallurgical operations were essentially related to the last stages
of the chaine opératoire, namely the casting and forging of artefacts. In fact, the local archaeological record shows several ingots including
axe-ingots, some of which bear clear traces of sectioning. Five of these ingots were analysed to establish their elemental compositions and
Ph isotope signatures in order to identify the possible sources of copper used in their manufacture. Elemental results identified copper with
variable contents of arsenic (up to 2.94 wt%) and very low amounts of other impurities, which compares well with the composition of local
objects. Ph isotope ratios are also in line with the values previously obtained for copper prills and objects from Leceia, supporting the likely
use of these ingots for the casting of local artefacts. Moreover, the most likely candidates for supplying the metal based on in the ingots
analysed are copper deposits located in the Linares-La Carolina mine district and also, but to a lesser extent, in mines located in the Los
Pedroches Batholith and the South Portuguese Zone. This evidences a long-distance copper trade between the Portuguese Estremadura
and the Southern Iberian Peninsula and implies multiple trade connections of Chalcolithic communities inhabiting this region.

Keywords: Ph isotopes; copper sources; Chalcolithic; Lisbon peninsula; Long distance trade.

1 - INTRODUCAO

Os materiais metalurgicos mais antigos do sitio de Leceia (Oeiras) pertencem ao Calcolitico Inicial
(Camada 3 da sequeéncia geral) (c. 2800-2600/2500 a.C.), mas a larga maioria dos exemplares recuperados
durante as campanhas de escavacao realizadas entre 1983 e 2000 enquadra-se no Calcolitico Pleno/Final, c.
2600/2500-2000 a.C. (Camada 2 da sequéncia geral) (SOARES & CARDOSO, 1995; CARDOSO et al., 2020).

! Centro de Ciéncias e Tecnologias Nucleares (C2TN), Departamento de Engenharia e Ciéncias Nucleares, Instituto Superior
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Este vasto espolio metalico foi objeto de diversos estudos analiticos parcelares ao longo dos anos, 0s
quais envolveram sobretudo a sua caracterizacdo composicional e microestrutural (BRAGANCA GIL et al.,
1979; CARDOSO & BRAZ FERNANDES, 1995; CARDOSO & GUERRA, 1997/98; MULLER & CARDOSO,
2008). Mais recentemente, a totalidade da colecao foi objecto de caracterizacao elementar, a qual identificou
uma metalurgia de cobres com teores variaveis e reduzidos de arsénio, e cuja distribuicdo sugere que a
presenca de arsénio resulta da ocorréncia deste elemento nos minérios de cobre explorados (CARDOSO
et al., 2020).

Relativamente ao estudo da proveniéncia do cobre através da determinacao dos isétopos de chumbo?, um
trabalho inicial envolvendo a andlise de nddulos metalicos e artefactos de Leceia apontou para a exploragdo de
depésitos de cobre da ZOM (Zona de Ossa-Morena) (MULLER & CARDOSO, 2008). Considerando o elevado
numero de estudos efetuado desde entdo sobre depdsitos de cobre da Peninsula Ibérica, bem como o acesso
simplificado a uma base de dados mais completa do que aquela entdo existente e utilizada, foi considerada a
vantagem de proceder a uma reapreciacdo dos dados isotopicos existentes (VALERIO et al., 2023a). Este novo
estudo sugere uma origem mais distante para o cobre que era importado pelas comunidades calcoliticas da
peninsula de Lishoa, podendo este metal em parte ser proveniente da ZCI (Zona Centro-Ibérica). Outra parte
também poderia ser originaria de depositos situados na ZOM e na ZSP (Zona Sul Portuguesa), embora a origem
principal ou mais frequente estivesse possivelmente localizada nas mais longinquas minas andaluzas da ZCI.

O presente estudo tem a intencdo de aprofundar o conhecimento sobre a origem do cobre utilizado no
povoado calcolitico fortificado de Leceia através da caracterizacao elementar e de isotopos de chumbo de
lingotes ali recuperados. Foram realizadas microanalises elementares por espectrometria de emissao de raios
X induzida por particulas (micro-PIXE) e as razdes isotopicas de chumbo foram determinadas por espectrome-
tria de massa com plasma acoplado por indugao (MC-ICP-MS). As razoes de isotopos de chumbo (*Ph/?*Pb,
27Ph/2Ph e 28Ph/>“Ph) determinadas para estes lingotes foram depois comparadas com uma base de dados
de minérios de cobre (TOMCZYK, 2022) e cruzadas com informacdes de natureza arqueoldgica para iden-
tificar as possiveis fontes de abastecimento do cobre respeitantes a este importante sitio arqueoldgico do
Calcolitico peninsular.

2 - ARTEFACTOS

Foram selecionados para estudo 5 lingotes incompletos, apresentando um deles parte do gume original
do exemplar (Fig. 1, LC-6). Alguns destes artefactos mostram claras evidéncias de seccionamento, tais como
as marcas de cinzel no exemplar LC-8, muito provavelmente resultantes da remoc¢do de matéria-prima para a
fundicao de novos artefactos (Fig. 1, LC-8).

3 - METODOS ANALITICOS

A preparagdo dos artefactos para determinacdo da sua composicdo quimica envolveu o corte de duas
pequenas amostras. A primeira amostra foi montada em resina epoxi e polida, sendo assim analisada por

* A base cientffica sobre a utilizacao de isétopos de chumbo na drea da arqueometalurgia, bem como uma resenha histérica da sua
utilizacdo no territorio nacional foi recentemente apresentada (VALERIO et al., 2023a).
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Fig. 1 - Os lingotes analisados do povoado calcolitico de Leceia e sua localizagdo na drea escavada. Note-se as marcas de cinzel no exemplar
LC-8, bem como as evidéncias de corte no LC-9. Todos os lingotes provém de contextos do Calcolitico Pleno/Final, excepto o exemplar
LC-1, que provém de contexto do Calcolitico Inicial, conforme locais de recolha a seguir indicados: LC-1, LC/98 cabana FO, Camada 3; LC-6,
LC/88 estrutura P, Camada 2; LC-8, LC/93 sobre FB, Camada 2; LC-9, LC/86 bastido C, Camada 2;LC-10, LC/90 lajeado EL, Camada 2.
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micro-PIXE no acelerador de Van de Graaff do Instituto Superior Técnico. Os detalhes da metodologia de
preparacdo de amostra e analise quimica encontram-se publicados (VALERIO et al., 2023b). A segunda amostra
foi enviada para o Servicio General de Geocronologia y Geoquimica Isotopica (Universidad del Pais Vasco), onde
foram determinadas as razoes de isotopos de chumbo através da técnica de MC-ICP-MS. Os detalhes metodo-
logicos desta técnica analitica podem ser consultados em SOARES et al. (2020).

4 - RESULTADOS E DISCUSSAO

Os cinco lingotes analisados sao constituidos por cobre com teores muito variaveis de arsénio (0,08 -
2,94 % As) e vestigios de ferro (<0,03 %) (Tabela 1), sendo que dois dos lingotes sao cobres puros (Fig. 1,
LC-8 e LC-10), outros dois sao cobres com impurezas de arsénio (LC-6 e LC-9) e um corresponde a cobre
arsenical (LC-1). Deve ser referido que a classificacdo deste tltimo exemplar como cobre arsenical nio
significa que se atribua intencionalidade na producao desta liga, trata-se apenas de designacao que resulta
do facto de utilizarmos o teor de 2 % de arsénio como fronteira entre cobres e cobres arsenicais®.

Tabela 1 - Composicao elementar dos lingotes de Leceia

Referéncia Massa (g) Cu (%) As (%) Ph (%) Fe (%)
LC1 63 97,0 2,94 <0,02 <0,03
LC6 12 98,4 147 <0,02 <0,03
LCS 43 99,8 0,09 <0,02 <0,03
LCY 27 98,6 1,26 <0,02 <0,03
LC-10 44 99,9 0,08 <0,02 <0,03

A andlise recente da vasta colecdo de artefactos de Leceia indicou que cerca de 90 % dos exemplares
apresenta um teor de arsénio inferior a 3 % (CARDOSO et al., 2020). Deste modo, a gama de teores de arsénio
identificada no pequeno conjunto de lingotes agora analisado (0,08-2,94 % As) enquadra-se perfeitamente na
distribuicao dos teores de arsénio dos restantes exemplares de Leceia. Esta semelhanca constitui indicagdo de
que estes lingotes terdo sido utilizados na manufatura de alguns dos utensilios recuperados no povoado.

Ja a determinacdo das razoes de isotopos de chumbo podera fornecer elementos complementares para
esta discussao. Assim sendo, os valores obtidos para os lingotes agora em estudo (Tabela 2) foram compa-

rados com valores anteriormente publicados para alguns artefactos e nodulos metalicos recuperados neste
sitio arqueologico (MULLER & CARDOSO, 2008).

Tabela 2 - Razoes de isotopos de chumbo dos lingotes de Leceia

Artefacto Referéncia “5Ph/**Ph “7Ph/*“Ph “8Ph/*#Ph “8Ph/*Ph “7Ph/*%Ph
Lingote LC-1 18,2639 15,6421 38,4278 2,10402 0,85645
Lingote LC6 18,3444 15,6583 38,3975 2,09315 0,85358
Lingote LC8 18,3152 15,6498 38,3750 2,09525 0,85447
Lingote LCI 17,6625 15,5953 37,5868 2,12806 0,88296
Lingote LC-10 18,2378 15,6509 38,3331 2,10185 0,85816

> A problematica envolvendo a produgdo das ligas de cobre arsenical na Peninsula Ibérica durante a pré-histéria encontra-se fora do
ambito deste trabalho, mas pode ser consultada em ROVIRA & MONTERO-RUIZ, 2013; VALERIO et al., 2020.
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A representacdo grifica das assina-
turas de isotopos de chumbo do conjunto de
lingotes analisados evidencia a aparente exis-
téncia de um outlier (LC-9) e de um grupo
constituido pelos exemplares LC-1, LC-6,
LC-8 e LC-10 (Fig. 2). Este grupo apresenta
valores semelhantes entre si, hem como uma
boa correspondéncia com as assinaturas
isotopicas de alguns dos artefactos e nodulos
metalicos anteriormente analisados. No caso
do lingote LC-9 esta relacdo nao existe, mas
o conjunto de artefactos anteriormente anali-
sados apresenta igualmente um possivel
outlier, o fragmento All (VALERIO et al,
2023a), cujas razoes isotopicas de chumbo
se aproximam dos valores deste lingote. Os
resultados destes dois exemplares indicam
a utilizacdo de fontes de cobre de origem
distinta do conjunto principal, evidenciando
desde logo a exploracdo de diferentes regides
mineiras ou, pelo menos, de distintos depo-
sitos de cobre.

A identificacdo das possiveis origens
das fontes de cobre exploradas para obter
os lingotes de Leceia foi obtida através da
comparacdo das suas assinaturas isotopicas
com as dos minérios de cobre presentes
numa base de dados recentemente publicada
(TOMCZYK, 2022), a qual integra a base de
dados IBERLID referente a Peninsula Ibérica
(GARCIA de MADINABEITIA et al., 2021).
Foram selecionados os minérios de cobre
com uma reduzida distdncia Euclideana (d <
0,05) para cada lingote, e cujas razoes isoto-
picas de chumbo se encontrem no intervalo
de +0,15 % dos valores correspondentes ao
lingote em analise.

4.1 - Lingote LC-1

As razoes de isotopos de chumbo do
lingote LC-1 apresentam vizinhos Euclideanos
em diversos minérios de cobre do distrito

15,75
1 < Lingotes
] ONédulos
T+ - a
15,70 ] LC8 - an Artefactos
] LC-10- ‘
1565 | X
£ LC-1 %D‘o ®
£ ] LC-9 Pungéo (AT) /o, ™ Fragmento (A9)
R1560 + o
o
1555 1 - Fragmento (A11)
1740 1760 17,80 18,00 1820 1840 18,60 18,80
205pp/204pp
38,8 1
386 1 LG8~ LC
: LC-1-
a
384 1 2
] LC-10~~%D08
382 + /
§ 1 Pungéo (A7) - - Fragmento (A9)
S 380 F
£
8T oo
376 1 o
] a
374 F - Fragmento (A11)
174 17,60 17,80 18,00 18,20 1840 18,60 18,80
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386 1 Lo -LC-8
] (o] ~LC-
384 T - ° Oy LC6
. Pungéo (A7) %3 i
§ ] ~LC-10
238,2 T
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ZES&O
37,8 E- LC-9
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2?2 —r—m—mr—r—r—"~—7rrr—-—+——-tr———t—
15,50 15,55 15,60 15,65 15,70 15,75
207Pb/204pb

Fig. 2 - Razoes de isotopos de chumbo dos lingotes comparadas com
nddulos metalicos e artefactos de Leceia previamente estudados (resultados
de nddulos metalicos e artefactos com menor precisdo, ou seja, com um
desvio-padrio significativamente superior a 0,1%, ndo foram considerados,
seg. MULLER & CARDOSO0, 2008).

39



ZCl - Linares-La Carolina

mineiro de Linares-La Carolina, Jaén 15,67 + AZOM - Cordoba
(ZCI) (Fig. 3). Os depositos de cobre com 15,66 ZSP -Huelva
valores mais proximos deste lingote sdo ]

provenientes das minas La BuenaLa Mala £ 1565 ¥ LcA

(Vilches, d = 0,008), Las Riscas (Linares, < 1564 laBuena-la Mda — <

d = 0,010), Valdeinfierno-San Arturo g 563 Medianeria — 3 Lo Rissas
(Carboneros, d = 0,023) e Medianeria T _

(Villanueva de la Reina, d = 0,027) (SAEZ 15,62 T VZ';’?ZTJPO‘"

et al, 2021). Foi ainda encontrada uma 1561 1

boa correspondéncia com a mina de Quita ]

: . : 15,60 e
Pellejo (Obe10,d-0,f)32) loca}llzadanaZOM, 810 1815 1820 1825 1830 1835 1840
bem como com a mina Preciosa (Paymogo,

206D}y /204
d = 0,035) situada na ZSP (SAEZ et al, PR
2021). No entanto, estas duas ultimas minas 38,52
apresentam uma assinatura de is6topos de 38,50 T
chumbo mais afastada do lingote LC-1 (ver 2848
Fig. 3), pelo que a origem do cobre devera .
situar-se no distrito mineiro de LinaresLa 23846 T
Carolina, apesar da sua maior distincia & 3544 o Buena e Vel
da peninsula de Lisboa. Para além disso, & ] e T o
devera ser referido que muitas daquelas B4 T Valdeifiemo-San Aruro - Las Risoas
minas situadas na bacia do Guadalquivir 3840 T Medianeria - A
apresentam evidéncias arqueologicas da sua 3838 1
exploragdo pe}as primeiras sociedades com ] | . | | | |
metalurgia (SAEZ et al,, 2021). 38’3618,10 1815 1820 1825 1830 1835 1840
206pb/204pb
4.2 - Lingotes LC-6 e LC-8 3852 T
O cobre dos lingotes LC-6 e LC-8 tem 38,50
uma das suas origens mais provaveis na mina 3848 1

de A. Tomilloso, Los Pedroches (d = 0,031
e 0,020, respetivamente) (Fig.4), situada
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isotopica do lingote LC-6 apresenta também
uma similitude com o da mina de cobre de ] Medianeris ~~_ G~ \eigeinere:Sen Arturo
La Sultana, Huelva (d = 0,036) localizada na 3840 A

Zona de Ossa-Morena (STOS-GALE et al,, 38,38
2009), enquanto que o exemplar LC-8 aponta ]

para as minas de Cortes Pereiras (Alcoutim, 38'361560' T '15’62' " '15’64' T '15’66' T '15’68
d =0,027) e Cova dos Mouros, Alcoutim (d = ' ' 207 204ph ' '

0,028), ambas situadas na ZSP (SAEZ et al, Fig. 3 - Razdes de isotopos de chumbo do lingote LC-1 de Leceia comparadas

2921)' NeSte Caso, as distancias euclidianas com os minérios de cobre compativeis (vizinhos Euclidianos mais préximos
sdao muito semelhantes, pelo que nenhuma recolhidos da base de dados de TOMCZYK, 2022).

La Buena-La Mala

3846 1

208ppy/204ppy
&
S

: Las Riscas ~___ o LCA
38,42

40



das possiveis fontes identificadas pode ser
destacada. Por outro lado, podera ser valori-
zado o facto de ambos os lingotes apontarem
para a regido mineira de Los Pedroches,
bem como a proximidade desta area com o
distrito mineiro de Linares-La Carolina, indi-
cado como a origem provavel do cobre do
lingote LC-1.

4.3 - Lingote LC-10

O lingote LC-10 tem todos os seus vizi-
nhos Euclidianos mais proximos na ZSP
(Fig. 5). Estes sdo a mina de Aznalcollar na
regido de Sevilha (d = 0,021) (HUNT ORTIZ,
2003) e, na regiao de Huelva, as minas
de Romanera (d = 0,030) e de Cabezadas
Sandino (d = 0,045) (SAEZ et al., 2021),
assim como as minas de Monte Romero (d
=0,032) e de Rio Tinto (d = 0,036) (HUNT
ORTIZ, 2003). Deve ser destacado que todos
estes depositos de cobre se situam em terri-
torio espanhol, o que parece sugerir a redu-
zida utilizacdo das minas de cobre do sul
do territorio nacional durante este periodo
inicial da metalurgia pré-historica.

4.4 - Lingote LC9

Para o lingote LC-9 (o aparente outlier)
ndo foram encontrados minérios de cobre
com assinaturas de isotopos de chumbo
compativeis na Peninsula Ibérica. O minério
de cobre com valores mais proximos
pertence a uma amostra de minério da mina
de Valgrana em Italia (d = 0,049) (GIUNTI,
2011). No entanto, considerando a antigui-
dade do periodo cronoldgico em causa e
sublinhando o ainda reduzido numero de
dados sobre minérios de cobre da regido sul
de Portugal, parece-nos mais provavel que
o metal deste lingote provenha de fonte de
cobre ainda ndo caracterizada.
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Fig. 4 - Razoes de isotopos de chumbo dos lingotes LC-6 e LC-8 de Leceia
comparadas com os minérios de cobre compativeis (vizinhos Euclideanos mais
proximos recolhidos da base de dados de TOMCZYK, 2022).
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Fig. 5 - Razoes de is6topos de chumbo do lingote LC-10 de Leceia comparadas
com os minérios de cobre compativeis (vizinhos Euclideanos mais proximos
recolhidos da base de dados de TOMCZYK, 2022).

agora analisados (e um dos artefactos ante-
riormente estudados) reforca a importancia
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da continuacdo da investigacao nesta area. Tal devera dar especial importancia a caracterizacio das minas do
sul de do actual territorio portugés, por forma a aprofundar o conhecimento sobre as redes de troca e, por
conseguinte, dos contactos das comunidades calcoliticas do sudoeste da Peninsula Ibérica.
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