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LA METALLURGIE CHALCOLITHIQUE DE CABRIERES :

CONFRONTATION DES DONNEES EXPERIMENTALES

ET ARCHEOLOGIQUES EN LABORATOIRE

Le laboratoire de recherche des musées de
France s’est récemment investi aux cOtés de Paul
Ambert pour étudier les techniques de réduction des
minerais de cuivre exploités des le Chalcolithique
dans le secteur minier de Cabrieres (Hérault). Les
recherches menées sur le terrain depuis 1979
(Ambert, 1995) ont reconnu de nombreuses mines
préhistoriques sur les collines de Pioch-Farrus, de
Roussignole et de Vallarade. Le mobilier archéolo-
gique associé aux fosses de Pioch-Farrus 448
(Espérou et al., 1994) et de Roque-Fenestre (Espérou,
1993) permet d’affirmer qu’une partie au moins du
traitement du minerai extrait se faisait sur place.
L’étude #C des charbons de bois date sans ambiguité
ces structures du début (Pioch-Farrus 448) et du
milieu (Roqu- Fenestre) du 3¢ millénaire avant J.-C.
La fosse de Pioch-Farrus 448 a livré quelques frag-
ments de creusets, des scories et des globules métal-
liques. Les quatre fosses de Roque-Fenestre sont
situées 4 quelques centaines de metres des mines de
Pioch-Farrus. Elles contenaient une ftrentaine de
petites scories (5 & 10 cm3 en moyenne), une scorie de
taille plus importante (environ 50 c¢m?), quatre glo-
bules de cuivre, des outils dédiés au traitement du
minerai (galets a cupule, meules, broyeurs...), de
nombreux blocs de dolomie et de quartz, et une
*“ paroi ” de sable induré vert.

Les études que nous avons menées concernent
le matériel archéologique de Roque-Fenestre, a I'ex-
ception des outils. Nous avons également recueilli des
échantillons provenant d’expérimentations réalisées au
mois de mai 1997. Pour I'expérimentation, nous nous
sommes mis a priori dans les conditions les plus
proches possibles de celles que nous supposions
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avant cette étude. La définition de ces conditions s’est
appuyée d’une part sur |’interprétation archéologique
des fosses de Roque-Fenestre (Ambert, 1996), et
d’autre part sur les premiéres réductions expérimen-
tales du minerai de Cabriéres (Happ et al., 1994).

A partir des études en laboratoire, I’objectif est
de reconstituer au moins partiellement la chaine
opératoire chalcolithique qui permettait de transfor-
mer le minerai de cuivre en métal 4 Cabriéres. Nous
disposons pour cela des artefacts archéologiques
découverts a Roque-Fenestre, mais nous pouvons
également nous appuyer sur I’étude des produits de
I’expérimentation, issus cette fois-ci d’une chaine
opératoire que nous connaissons. Nous décrivons
dans un premier temps les conditions expérimentales
de réduction des minerais et les conditions d’analyse
des scories en laboratoire. Nous présentons ensuite
les différentes analyses de maniére exhaustive en
fonction du type de résultat (analyse élémentaire,
analyse structurale...). L’interprétation de ces résul-
tats n’intervient qu’a partir de la troisiéme partie ol
ils sont agencés et exploités pour décrire une chaine
opératoire probable.

Dans cet article, il sera fait référence a des
planches correspondant a des documents consignés
dans un cahier couleur central.

I. CONDITIONS EXPERIMENTALES

Deux réductions expérimentales ont été
conduites par Jacques Happ (cf. I'article de P. Ambert
et al., ce volume) sur les deux types de minerais que
I’on peut extraire 4 proximité immédiate de Roque-
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Fenestre. 1l s’agit de ceux de Pioch-Farrus I (tétraé-
drite + malachite' (pl. I fig. 1), ce minerai provient en
majorité du travers banc du XIXe siécle) et de Pioch-
Farrus 448 (chalcopyrite + tétraédrite + malachite, pl. 1
fig. 2, le minerai affleure & proximité des fosses de
Pioch Farrus 448). Il s’agit donc & chaque fois d’un
mélange de sulfures polymétalliques (Cu, Sb, Fe, Ag.
As, Zn) et de carbonates de cuivre. Ces minéralisations
cupriferes se développent toutes les deux au sein de
filons de quartz dans la dolomie. Un tri est effectué
pour ne garder que les fragments de quartzite riches en
minerai (fragments de 1’ordre du c¢cm? et moins). La
quantité introduite est d’environ 2 kg dans les deux cas.

Toutes les phases de I’expérimentation se sont
déroulées a quelques metres des quatre fosses de
Roque-Fenestre. Cette zone, située a environ 170
metres d’altitude (pl. II fig. 1), est balayée par de forts
vents venant soit du nord, soit du sud-est. Nous avons
choisi un mode opératoire de réduction en deux
étapes, une phase de grillage par ventilation naturelle
en four ouvert (pl.II fig. 2), suivie d’une étape de
fusion scorifiante dans un four de 50 cm de diamétre
avec des parois de faible hauteur (environ 40 cm)
constituées de blocs de dolomie scellés par de I'argile.
Une tuyere en terre cuite est introduite dans un trou
ménagé a la base de la paroi du four, et prolongée
d’un soufflet en peau pour assurer une ventilation
forcée (pl. II fig. 3 et 4).

Le grillage (environ 4 h) s’effectue en déposant
le minerai sur un lit de charbon de bois commercial.
Le fond du foyer est ensuite versé dans une bassine
remplie d’eau pour séparer par flottaison le charbon et
le minerai grillé : ce dernier est chargé dans le four de
réduction en couches successives entre lesquelles
s’interpose du charbon de bois (le méme qu’au grilla-
ge). Une fois le chargement terminé, le haut du four
est fermé par un bloc de dolomie. Au bout de 4 heures
de fusion environ la ventilation forcée est interrom-
pue. Le “cake” est extrait du fond du four (fig. 1) plu-
sieurs heures aprés (le cake de PF I est resté une nuit
et un jour). Il est alors concassé pour en extraire le
cuivre métallique (globules de 2 cm au maximum).

Pour chacune des deux expérimentations nous
avons prélevé trois types d’échantillons : un fragment
de minerai aprés le tri, du produit de grillage apres la
séparation par flottaison (fragments de I’ordre du cm?
et poudre, pour une quantité totale d’environ 10 g), un
fragment du cake final prélevé transversalement de
fagon & avoir le haut et le bas du cake (environ 100 g).

Ces deux séries de trois €chantillons expéri-
mentaux ont €té traitées en laboratoire de la méme
facon que sept petites scories de la fosse 2 de Roque-
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Fenestre et que la grosse scorie issue de la fosse 3,
ainsi qu'une “paroi” de sable vert induré trouvée dans
la fosse 2 de Roque-Fenestre. Une partie de I’échan-
tillon a été réduite en poudre (broyage manuel dans
un mortier en agate suivi d’un broyage mécanique
avec pilon en carbure de bore) pour étre soumis d'une
part & une analyse par diffraction des rayons-X (dif-
fractometre Siemens D5000), d’autre part aprés pas-
tillage a une analyse de composition chimique €lé-
mentaire par PIXE (rayons X induits par un faisceau
de protons de 3 MeV produits par I’accélérateur
linéaire AGLAE). Dans ce cas tous les globules de
cuivre métallique visibles ont éé écartés. L autre
partie de 1’échantillon a été inclue dans une résine
époxy et polie selon les techniques de la métallogra-
phie, pour étre observée tant en microscopie optique
(pl. I fig. 3, 4 et 5) qu’en microscopie électronique a
balayage (apres dépot de carbone dans le dernier cas),
et pour subir une analyse chimique locale grice au
systeme de micro-analyse X couplé au microscope a
balayage (systeme LINK).

Enfin pour estimer les températures minimales
nécessaires & la genese des scories tant archéologiques
qu’expérimentales, nous avons introduit plusieurs
séries de pastilles de poudre (comme celles soumises
au faisceau d’AGLAE) dans un four 4 moufle. Nous
avons fait croitre la température de 800°C a 1200°C
par paliers de 50° ou 100° avec a chaque fois un
maintien en température d’une demi-heure. Chaque
séric comprend cing pastilles, deux associées aux
expérimentations et trois correspondant aux scories
archéologiques. A I'issue de chaque palier de tempé-
rature une série de pastilles a été extraite du four et
observée a la loupe binoculaire (apres refroidissement
a I’air) pour guetter 1’apparition des premiéres traces
de fusion.

Fig. | : «cake» issu de la fusion scorifiante, avant concassage
pour récupérer les nodules de cuivre métallique.
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II. RESULTATS

Nous présentons les résultats en cing temps
qui concernent a la fois le matériel archéologique et
le matériel expérimental : les analyses chimiques
globales, les structures des scories, le métal obtenu,
Iestimation des températures minimales, le sable vert
induré.

Un tableau (tb. n°3) fait la synthése des résultats
a la fin de cette partie en situant les scories archéolo-
giques par rapport aux scories expérimentales.

* Les analyses chimiques globales des scories sont
rassemblées dans le tableau de la figure 2 sous forme
de pourcentages pondéraux d’oxydes. L’ élément pré-
pondérant est le silicium, présent en moyenne & 45 %.
Si la dispersion est importante (valeurs comprises
entre 12 et 84 %), elle est indépendante du type
d’échantillon (de minerai, expérimental, ou archéolo-

gique). Elle refléte vraisemblablement plus les diffé-
rences de concentration de minerai dans sa gangue de
quartzite, a I'image des deux minerais analysés (84 %
de SiO, dans la tétraédrite de PF I contre moins de 18

% dans la chalcopyrite de PF 48), que I’emploi d’un
fondant (¢f. discussion ci-apres).

La variation des teneurs en silicium a donc peu de
signification, et qui plus est perturbe 1'analyse com-
parative sur les autres €léments. Nous avons donc
normalisé les compositions en forgant une teneur
arbitraire en silicium de 50 %. Les résultats normés
apparaissent sur les graphes des figures 3 et 4.

- Sur la figure 3 nous suivons les différentes phases de
la réduction expérimentale en comparant les compo-
sitions, pour les deux expérimentations PFI et PF 48,
des minerais, des €chantillons issus de la premiere
étape de grillage, et de ceux issus de 1’étape suivante
de fusion scorifiante.

n® LRMFI Origine |Mg0| A]203| Si02|P205 l SO3| KZ(}I Ca()l Ti203 |Mn0| Fe203 |Cu0| ZnOIAsZOSlAgZO[ Sb?.OSI BaOI PbO
MINERAIS EXTRAITS POUR L'EXPERIMENTATION
124357 PF1 | 035] 091 | 811 <02 |0,56]<0,05]0,24| 0,03 |<0,03| 097 |14510,13] 0,16 | 0,26 | 0,72 [<0,50|<0,04
124362 | PF48 |1 021 | 113 | 15,8 <0.2 [8.65]<0,05]0,17] 0,05 |<0,03| 30.06 |43.2|<0,06] 0.1 |<006| 0,6 |<1.00]<0,04
GRILLAGES EXPERIMENTAUX (premiére étape)

L.24358 PF1 358 L09 | 50.2]<0,12]0.31]0,07]578| 005 | 0.03]| 1.11 [304|0.16] 007 | 0,07 6,83 |<0,30] 0,19
2,67] 1,33 | 38 |<0,14|0,51)0,72]7.69| 0,0 |005]| 1.64 | 38 |029]| 009 | 042 | 841 |<0.210,15

124363 | PF48 | 054 0,69 | 11,4 ]<0,121992] 0,06 |0,13| 0,09 [<0,03] 35,06 | 42 |<0,04] 0,07 |<0,05]| <0,2 [<0,30[<0,04
" g 038 0,84 | 21 | 0,55 |587]029]1035]| 0,07 |<0,04] 37.76 |32,5]<0,09] 0,06 |<0,07| 023 | 0,1 [<0,09

SCORIES EXPERIMENTALES (deuxieme étape : fusion scorifiante)

124359 PF1 | 211]| 1,56 | 62.1] 0,13 [0,17]045]4,81| 0,06 | 008] 1.85 |229]<0,04] 005 | 0,07 | 3,68 |<0.30[<0,04
36 | 159 | 646[<0,15(0.32] 1,87 | 11.8| 0,17 023 | 259 [9,52(<0,02| <0,04 | <006 381 [<0,18]<0,05

124364 | PF48 | 585 294 | 407 [<0,123.02] 0,87 | 13.2| 0,11 | O,11 | 25,67 |748|0,05] 0.01 |<0,04| <0,15 }<0.30]<0,04
= 349| 1.58 | 408 087 [1.85]1,67]16,2| 0,14 |<0,05] 26,14 |7,19]<0.09] 0,01 |<0,04]| <0,12 }<0.12|<0,03

SCORIES ARCHEOLOGIQUES
L24367b RF2 | 348] 487 |296| 0.73 |1.07]0,39|6,06| 021 | 0,18] 26.02 [247]1096| 031 | 0,15 1,07 |<0.30] 0.25
124368 | RF3 |469| 252 | 572| 048 |048)0,19)7,55| 0,14 | 025] 801 |9.01|2,89| 075 | 0,13 | 573 }<0.30[<0.,04
1L24160-2] RF2 2 462 | 205 1,03]10,6]0,57|282| 038 | 0,6 | 3559 |27,1]1,23| 041 | 0,12 | 1,86 |<1,00] 0,61
24161 RF2 | 1,76 11,56 | 27 | 1,33 | 431086253 143 | 052] 13,03 [30,2]1,29] 0,57 | 042 2,37 |<1,00] 0,81
L24160-3] RF2 | 1,37 1,51 | 67.5) <0.2 |1,16]0,13| 2,7 | 0,06 | 0,13| 358 |18,2]1,26] 0,17 | 0,24 | 2,01 |<0,50|<0.04
1.24367b4] RF2 | 2,06| 245 | 457| 0,85 |0,21]298[2,16| 097 | 0,14] 13,07 |3,76] 1,89 0,37 |<0,10] 1,34 |<1,00]<0,04
L24367b3] RF2 | 432[ 2,03 | 52.6| 0,66 [0.85]0,08 |856| 0,08 | 0,2 | 951 [155]231] 0,61 | 026 [ 245 [<1,00{<0,04
L24367b2] RF2 | 271| 601 |533| 1,59 [0,29] 1,08 | 5,63 031 |043| 1022 [864] 29| 07 | 0,42 | 515 [0096 <020
SABLE VERT INDURE ARCHEOLOGIQUE
1.24369-1 | RF 2 | 2,75| 8.68 | 43,1 [ 3,04 |[L47I[),45 | 6.64[ 0.4 | 0,48[ 15,97 | 12 |2,42| 093 | 0,21 | 2,11 I<],OD| 04

Fig. 2 : composition chimique des échantillons expérimentaux et des scories archéologiques (analyse par PIXE sur pastilles, résultats en

% pondéral d’oxyde).
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Fig. 3 : comparaison des trois étapes expérimentales minerai (m) / grillage (g) / fusion scorifiante (s) pour les deux expérimentations PF
I et PF 48 (compositions en % pondéral d’oxyde, normées & 50% de Si0,). Les valeurs concernant le grillage et la fusion scorifiante sont
les moyennes sur deux mesures correspondant a deux prélévements, les extréma sont indiqués.

Regardons les minerais testés. Pour PFI la
faible teneur en antimoine tient 3 un mauvais échan-
tillonnage du minerai pour les analyses, puisque cet
élément est en quantité plus importante au cours des
étapes suivantes. Pour PFI les faibles teneurs en
soufre pour toutes les étapes, comparées a celles
mesurées pour PF 48, laissent penser que le mélange
tétraédrite-malachite testé était trés riche en malachite.
Ceci est confirmé par le fait que la quantité d’antimoi-
ne est équivalente au fer, alors que bien supérieure
dans la tétraédrite (voir le tableau ci-dessous). Il est
cependant difficile de déterminer la constitution du
minerai réellement testé, étant donné que les éléments
caractéristiques sont réputés volatils (soufre, antimoine,
arsenic, zinc). Pour PF 48 on est frapp€ par les faibles
teneurs en antimoine a toutes les étapes (on en retrouve

toutefois dans le cuivre métallique dans des proportions
similaires a PF 1. voir paragraphe consacré au métal) ;
de plus on observe une égalité fer-cuivre dans le
minerai comme a I'issue du grillage. Ces deux faits
montrent que le minerai testé pour PF 48 est trés vrai-
semblablement constitué en grande majorité de chal-
copyrite, qui ne posséde pas les éléments métalliques
de la tétraédrite (voir tableau 1).

Pour ce qui est des deux autres étapes, grillage et
fusion scorifiante, la figure 3 montre une augmentation
trées nette des concentrations en calcium et magné-
sium, alors que ces éléments ne sont quasiment pas
présents dans les deux minerais (gangue de quartzite).
Pour PF T dés le grillage le calcium dépasse les 5 %
pour atteindre 12 % en moyenne a I'issue de la fusion

i Fe S - Sb Ag | As Zn
PF1 malachite 50 5 nd -+ nd nd nd
tétraédrite 37 2 23 25 2 5 2
malachite 64 2 nd nd nd nd nd

PF 48 tétraédrite non observée au MEB
chalcopyrite | 34 | 20 | 27 | nd | nd | nd | nd

Tab. 1 : compositions qualitatives (% massique) des divers constituants des deux minerais testés (nd = non détecté = < 0,5%). Analyses

au microscope électronique 4 balayage (MEB).
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Fig. 4 : comparaison expérimentation (derniére étape de fusion scorifiante) / archéologie (compositions en % pondéral d’oxyde, normées
2 50% de Si0,). Les valeurs associ€es i chacune des deux expérimentations sont des moyennes sur 2 mesures correspondant & 2

prélévements, celles concernant 1’archéologie sont des moyennes sur 8 mesures correspondant aux 8 scories étudiées. Les extrema sont
indiqués.
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Fig. 11 : micrographie électronique montrant la structure de
I’échantillon aprés grillage expérimental du minerai de PF I. La
structure est similaire a celle des scories, a savoir globules de
cuivre et aiguilles de pyroxénoide (au lieu de pyroxénes dans les
scories) dans une matrice vitreuse de type silicate de fer-calcium

(voir la figure 5).

Fig. 12 : micrographie électronique montrant la structure de
I’échantillon aprés grillage expérimental du minerai de PF 48. La
structure cette fois est différente de celle rencontrée dans les sco-
ries, composée de sulfure de cuivre ou de cuivre métallique en
globules et en éponge (blanc) dans une matrice de magnétite (gris
clair). On observe également des zones ol des nodules de dela-
fossite CuFeQ, baignent dans une phase riche en soufre, potas-

sium et calcium (en noir).

Fig. 13 : micrographie électronique d’un nodule de cuivre métal-
lique (en blanc) dans sa gangue de chalcocite Cu,S (en gris clair).
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Fig. 14 : micrographie électronique du cuivre métallique tel qu’il
apparait dans tous les échantillons. La ségrégation en antimoine,
argent, et arsenic (avec souvent des nodules de plomb) tisse le
réseau clair. Des inclusions de sulfure de cuivre Cu,S (en noir)
abritent parfois des nodules d’oxyde d’antimoine (en blanc).

* Des nodules de cuivre métallique sont présents
dans toutes les scories, de taille généralement infé-
rieure & 50 pm dans les scories archéologiques
(quelques uns sont millimétriques). Ces globules sont
systématiquement entourés d’une gangue de chalco-
cite dans les scories archéologiques (figure 13) ; pour
les expérimentations on ne retrouve ce phénoméne
que dans les scories de PF 48.

Les compositions des globules de cuivre sont
globalement identiques sachant qu’elles peuvent étre
trés variables au sein d’'une méme scorie (lors de la
fusion scorifiante du minerai de PF I la teneur en anti-
moine peut varier de 0 & 10 % en masse entre deux
nodules distants de quelques millimétres) : on mesure
I’antimoine dans des proportions pouvant dépasser
les 2 % en masse, y compris pour le métal issu de
I"'expérimentation PF 48 dont les scories se démar-
quent de ’ensemble par de faibles teneurs en cet élé-
ment. L’argent, le fer, et I’arsenic sont en quantité
similaire dans le métal des trois types d’échantillon.
Seul le zinc est spécifique au métal archéologique, il
est absent ou du moins en proportion inférieure a 0,5
% dans les métaux expérimentaux (que ce soit apres
fusion scorifiante ou apreés I'étape intermédiaire de
grillage).

Les microstructures sont également identiques,
qui montrent une ségrégation en argent, antimoine et
arsenic avec parfois des nodules de plomb, des inclu-
sions de sulfure de cuivre, de cuprite, d’oxyde d’anti-
moine (figure 14).

Les lingots expérimentaux associés a PF I (pas de
lingot coulé pour PF 48) révélent exactement les mémes
compositions et microstructures que les globules bruts
de réduction tant expérimentaux qu’archéologiques.
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¢ Les effets des chauffes sur les pastilles de
poudre de scories visant a estimer les températures
minimales sont résumés dans le tableau 2. A partir
d’observations a la loupe binoculaire, nous avons
défini trois cas : pas de fusion visible, fusion partielle
(apparition de cavités sur I’ensemble de la pastille et
d’une zone fondue au pied) ou fusion compléte. En
effet, I’état vitreux de la matrice des scories (cf. ci-
dessus) témoigne du fait que le composant majoritai-
re est passé par 1’état liquide. Ainsi, la température de
début de fusion des poudres constitue un bon indice
des températures minimales atteintes. Les tests ont été
menés sur les deux scories expérimentales et sur trois
scories archéologiques ol la matrice vitreuse est bien
représentée.

En dessous de 1050°C, nous n’observons pas
de fusion. Trois pastilles commencent a fondre entre
1050°C et 1100°C, les deux derniéres nécessitent plus
de 1100°C. Les températures atteintes dans les scories
sont donc supérieures a 1050°C.

* En marge des scories, nous avons étudié€ une
“ paroi " de sable vert induré verticale de 10 cm de
haut et de 40 cm de long, découverte dans la fosse 2
de Roque-Fenestre (figure 15). L’observation en

coupe mince de cet artefact (pl. I fig. 6) montre une
juxtaposition de grains non agrégés de I’ordre de 100
um. I1 n’y a pas de matrice pour relier les grains entre
eux (de silicates vitreux ou d’argile par exemple). Les
analyses locales montrent que la seule argile présente
est cantonnée sur la circonférence des grains, trés
vraisemblablement suite a un lessivage. Les grains
dévoilent des structures en tous points semblables a
celles des scories, ce que confirme I’analyse de la
composition globale parfaitement intégrée dans la
dispersion des mesures sur les scories (tableau 1).
Ainsi ce “ sable vert induré " est constitué de scones
finement broyées, il n’a pas été porté a haute tempé-
rature postérieurement au concassage.

III. INTERPRETATION DES RESULTATS

La présence des pyroxeénes indique de hautes
températures atteintes dans les scories archéologiques
et expérimentales (lors de 1’étape de fusion scorifian-
te), qu’il est cependant difficile d’estimer car elles
dépendent fortement de la composition des pyroxénes
(Keesmann, 1998), trés variables dans nos scories.
Néanmoins les essais de refusion des scories indi-

échantillon | origine | 800°C | 900°C [1000°C|1050°C[1100°C|1200°C
scories expérimentales
1.24359 PE1 = = . - * o
124364 PF 48 - - = . g * - pas de fusion visible
scories archéologiques * fusion partielle
1.24160-2 RF2 = - : , & ok #% fusion compléte
1.24367b RF2 - = 5 . = *k
1.24368 RF2 - - = = = *

Tab. 2 : observation  la binoculaire des pastilles aprés chauffage a différentes températures (maintien de 30 mn).

Analogies Différences
Composition |+ Riches en calcium/magnésium = Plus d’arsenic et de zinc
chimique * Fortes dispersions sur le fer. soufre et antimoine qui rendent
globale possible aussi bien des minerais du type PF [ que PF 48
Structure « Matrice de silicates vitreux a dominante fer-calcium avec * Pas de fayalite (présente dans PF 48)
impuretés métalliques « Aiguilles de pyroxenes dix fois plus petites
+ Aiguilles de pyroxénes et grains de magnétite ¢ Plages de covellite veinée de malachite
« Grains de quartz rongés et cristobalite « Présence de minéraux anecdotiques
Métal + Cuivre 4 antimoine, argent ¢t arsenic = Plus de zinc
« Ségrégation des impuretés métalliques, inclusions diverses

Tab. 3 : description synthétique des scories archéologiques, analogies et différences avec les scories expérimentales,
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| FOSSE N°2 DE ROQUE FENESTRE

remplissage indifférencic
(sables quartzeux & passées imoneuses)

himens ferrugineux
blocs de dolomie \l

sable quartzetx

Timwons trés riches en charbons fotés

schistes
Timens trés riches en charbons flattés

Arés quartzeux riches en micro-seories et mineral:
vestige d'une-aire de chanffe?

Fig. 15 : coupe de la fosse n°2 de Roque Fenestre (Ambert,
1996).

quent une température minimale de 1050°C. Cette
température est suffisante pour réduire du minerai de
cuivre (tant sulfuré qu’oxydé) et I’omniprésence des
globules de cuivre métallique dans les scories archéo-
logiques confirme I'activité de transformation de
minerai de cuivre en métal.

La confrontation archéologie / expérimentation
nous permet de préciser certaines des conditions
pyrométallurgiques. Il convient cependant de rester
prudent, on ne sait pas en effet si la faible population
des scories archéologiques analysées (une dizaine
parmi la trentaine de scories connues a ce jour a
Roque-Fenestre) est représentative de ['activité
métallurgique a Cabriéres au Chalcolithique ; signa-
lons toutefois ’homogénéité de cette population.

III. 1. L’origine du minerai

Tous les nodules de cuivre métallique dans les
scories archéologiques sont entourés d’une enveloppe
de chalcocite Cu,S, qui indique le traitement d’un
minerai sulfuré, au moins en partie. On vérifie ce
fait expérimentalement puisque cette enveloppe
n’apparait que pour PF 48 (minerai présentant une
majorité de chalcopyrite), et pas pour PF I ou le
minerai testé comportait finalement essentiellement de
la malachite.

De quel minerai mixte sulfuré s agit-il, chalco-
pyrite/tétraédrite/malachite (PF 48) ou tétraédrite/
malachite (PF I} ? On retrouve la spécificité argent-
antimoine de la tétraédrite, et les fortes teneurs en As
et Zn constatées dans les scories archéologiques vont
également dans ce sens (nos analyses qualitatives de
la tétraédrite au microscope électronique corroborent
les analyses quantitatives par spectroscopie d’émis-
sion dans 'ultraviolet de J.-R. Bourhis, ¢f. Happ et
al., 1994). On ne peut cependant pas savoir si de la
chalcopyrite accompagnait la tétraédrite. Les fortes
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teneurs en fer parfois constatées dans les scories
archéologiques pourraient laisser penser que de la
chalcopyrite ¢tait au moins parfois associée, mais le
fer est également présent dans la tétraédrite.

I1L. 2. Une technique rudimentaire

Les choix expérimentaux ont visé une techno-
logie rudimentaire (four bas, pas d’ajout de fondant)
4 juste titre, puisque nous retrouvons les caractéris-
tiques d’une métallurgie peu élaborée dans les scories
archéologiques. C’est avant tout un mauvais rende-
ment avec des teneurs en cuivre qui restent élevées
dans les scories (plus de 10 % en masse de CuO en
moyenne). Et en effet le cuivre restant dans la scorie
est difficilement récupérable, pour deux raisons :

- Soit parce qu’il n’est pas sous forme métallique : il
apparait en tant que malachite (et parfois dans les
phases vitreuses) des scories archéologiques, et dans
la cuprite des scories expérimentales (PF I). La mala-
chite est un produit d’altération de la cuprite en milieu
basique (Chang et al., 1996), comme celui créé par la
dolomie. Autrement dit, la malachite observée aujour-
d’hui dans les scories archéologiques correspondait
sans doute initialement a de la cuprite. Cette cuprite
est alors le témoin non seulement de conditions peu
réductrices mais aussi de réactions incomplétes.

- Soit parce que les globules métalliques sont trop
petits pour étre extraits de la scorie : ceux observés
dans les scories archéologiques font en moyenne
moins de 50 um, a I’exception de quelques globules
millimétriques, si bien que méme un concassage trés
fin comme celui dont témoigne la *“ paroi ” de sable vert
induré permet difficilement de récupérer le métal.

Ce type de scories est fréquent au
Chalcolithique pour lesquelles A. Hauptmann recense
les deux mémes phénoménes, réactions incomplétes
et métal en globules noyés dans la scorie
(Hauptmann, 1996). Les paramétres responsables de
I'un ou l'autre phénoméne sont globalement iden-
tiques : ce sont des températures trop basses et/ou des
durées de traitement insuffisantes, qui conduisent en
particulier & de fortes viscosités dans la scorie et que
les technologies plus avancées compensent en ajou-
tant un fondant. H. G. Bachmann (Bachmann, 1980)
nomme ces scories ““ furnace slags ”, par opposition
aux systémes avec loupe et “ tapped slag ” qui ont
bénéficié d’un fondant.

Ce type de scories est associé & des structures
de four rudimentaires comme le nétre ou a des creu-
sets de réduction (Hauptmann, 1996), tandis que les
“ tapped slags ” proviennent de fours plus évolués
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avec notamment une hauteur importante (de I’ordre
de 60 cm) et des possibilités d’évacuer la scorie au fur
et a mesure de la transformation, du type des fours de
Timna (voir les diverses contributions dans
Rothenberg, 1990, ainsi que ’article de P. Ambert, ce
volume). L’hypothése des creusets de réduction, fré-
quents au Chalcolithique ( ¢f. Iarticle de Carozza et
al., ce volume) est vraisemblablement a écarter pour
Roque-Fenestre, car les scories semblent avoir été au
contact de parois de four en roche locale, plutdt que
d’une céramique. En effet beaucoup de calcium et de
magnésium ont €€ incorporés dans les scories tant
expérimentales qu’archéologiques, alors que ces €lé-
ments ne sont pas ou peu présents dans les minerais
(les minéralisations cupriféres de Cabrieres sont
généralement dans une gangue de quartz). Pour I’ex-
périmentation ils proviennent assurément des parois
et de la fermeture du four qui sont a base de blocs de
dolomie (carbonate de calcium et de magnésium) :
ces blocs ont éclaté a la chaleur®, mettant les frag-
ments de dolomie résultants au contact de la scorie
qui a pompé le calcium et le magnésium pour synthé-
tiser notamment les pyroxénes. Un modele de four
chaleolithique & paroi de blocs de dolomie est donc
une hypothese vraisemblable, d’autant que les blocs
de dolomie sont omniprésents (substrat géologique).
Ces blocs devaient étre scellés aussi a I’argile puisque
de I'argile chauffée est accrochée sur deux scories
archéologiques. Les conditions peu réductrices que
révelent les scories (cuprite, magnétite) nous ameénent
a imaginer un modele de four aussi rudimentaire que
le four expérimental, c’est a dire aux parois peu éle-
vées, bien qu'aucune structure assimilable a un four
n’ait ét€ a ce jour exhumeée a Cabrieres?.

Les fouilles n'ont pas davantage livré de
tuyeres, mais la nécessité d’atteindre de hautes tem-
pératures pour réduire les minerais sulfurés de
Cabrieres permet difficilement d’envisager un syste-
me de ventilation uniquement naturelle, comme celui
mis en €vidence par A. Hauptmann pour le site de
Feinan 9 daté de I’4dge du Bronze Ancien, c’est a dire
2900-2300 pour cette région (Hauptmann, 1989). Le
minerai employé dans ce cas est trés particulier, il est
en effet riche en manganése qui sert alors de fondant
et autorise pour la réduction du cuivre de larges
domaines de température et de pression d’oxygene.

II1. 3. Des caractéristiques spécifiques
aux scories archéologiques

Dans les scories archéologiques on observe
uniquement des pyroxeénes alors que pour PF 48 on
voit, en plus des pyroxenes, des aiguilles de fayalite.
Pourquoi ?
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- La présence ou non de fayalite dépend en premier
lieu des éléments chimiques disponibles, & I'image de
I’expérimentation PF I ou I'absence de fayalite peut
s’expliquer par les faibles teneurs en fer du minerai.
Cependant dans les scories archéologiques il y a du
fer, on forme notamment de 1’hédenbergite : on ne
peut donc pas mettre en cause ce parametre 4 Roque-
Fenestre.

- A. Hauptmann (Hauptmann, 1996) remarque I’ab-
sence de fayalite dans ses scories chalcolithiques au
profit de I'hédenbergite (pyroxene), due selon lui aux
atmosphéres plus oxydantes. Hezarkhani et
Keesmann (Hezarkhani ef al., 1996) font des consta-
tations similaires en différenciant parmi leurs scories
deux domaines de stabilité : celui de la magnétite ou
se trouve I’hédenbergite (Fe3+), et celui plus réducteur
magnétite / fayalite (Fe?+) / quartz. Il existerait alors
plusieurs possibilités pour expliquer des conditions
plus oxydantes que lors de nos expérimentations : les
fours archéologiques seraient plus ouverts que le four
expérimental (celui-ci a certes une forme déja trés
ouverte mais était obturé par un bloc de dolomie).
I’emplacement et le nombre de tuyéres pourrait
intervenir, tout comme la quantité et la maniére de
disposer le minerai par rapport au charbon de bois.
Dans ce dernier cas le minerai mélangé au charbon
garantit une atmospheére réductrice, et plus la couche
de charbon renfermant le minerai est épaisse. plus
I’atmosphére est réductrice (Moesta et al., 1990).

- A. Hauptmann (Hauptmann, 1996) relie aussi 1’ab-
sence de fayalite & des conditions hors de 1'équilibre
thermodynamique. Les paramétres incriminés
seraient alors durée du maintien en température (trop
faible) et/ou vitesse de refroidissement (trop rapide).
Ces parameétres contrélant la cinétique de réaction,
s’ils étaient en cause, conduiraient a des réactions
moins “ abouties ” dans les scories archéologiques.
Or justement les fortes teneurs de magnétite qui n’a
pas réagi avec les grains de quartz et la plus grande
hétérogénéité qui régne dans les scories archéolo-
giques vont dans ce sens. Les plages de covellite vei-
née de malachite, probables vestiges de minerai
incomplétement transformé, pourraient également
témoigner de réactions non menées a terme.

Un refroidissement plus rapide pour les scories
archéologiques est en tous cas tres probable. Les
aiguilles de pyroxene sont en effet dix fois plus
petites dans les scories archéologiques que dans celles
issues de DUexpérimentation. Sachant que les
pyroxénes ne se forment qu’a haute température,
celle-ci ne sera plus suffisante dans la scorie pour
assurer la croissance des aiguilles quelques secondes
apres 1’arrét de la ventilation. On peut alors envisager
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soit une moins grande inertie du four archéologique (a
cause notamment de 1’absence de fermeture par un
bloc de dolomie), soit une moins grande inertie ther-
mique de la scorie archéologique car plus petite. Cette
deuxiéme hypotheése impliquerait une charge de
minerai moindre qu’a Uexpérimentation (2 kg) et
donc un four plus petit.

On peut enfin se demander si la chaine opéra-
toire chalcolithique n’était pas plus simple qu’a
I’expérimentation. La présence de nodules de cuivre
des la phase de grillage, pour PF I et PF 48, montre
que le postulat expérimental de départ basé sur un
protocole en deux étapes est peut-étre a réviser. Il faut
notamment tenir compte du fait que nos minerais ne
sont pas des sulfures de cuivre purs, mais qu’ils sont
mélangés a la malachite. Dans ce cas, on ne peut plus
envisager uniquement la réduction du cuivre grice
aux conditions cré€es par le foyer, mais on doit aussi
considérer que la malachite et les sulfures peuvent
réagir ensemble. W. Rostoker (Rostoker, 1989) a en
effet réussi a réduire expérimentalement du minerai
mixte chalcopyrite-malachite en une étape. La forma-
tion du métal se fait par une interaction directe entre
le sulfure et I'oxyde (figure 16). Les conditions a
réunir pour ces types de réactions sont donc un minerai
mixte, et une haute température (suffisante pour
fondre les silicates). Dans les réactions sulfures-oxydes
présentées, W. Rostoker montre méme l'inutilité du
charbon de bois : le role du combustible est simplement
d’apporter I’énergie calorifique, 11 n’intervient plus
comme 'élément réducteur des transformations de
minerai classique (c’est & dire oxydes de cuivre
réduits sous I’action du monoxyde de carbone) ; du
bois pourrait donc théoriquement faire 1’ affaire.

TV. CONCLUSION

Le but premier de cette série de deux expéri-
mentations était d’identifier le métal cuivreux (ou les
métaux) qu’il est possible d’obtenir a partir de cer-
tains minerais de Cabrieres : les deux minerais testés,
tétraédrite + malachite (PF I) et chalcopyrite + mala-
chite (PF 48), ont conduit & deux cuivres identiques
présentant de fortes impuretés en antimoine, argent et
arsenic. Ce sont les compositions des cuivres retrou-
vés dans le contexte chalcolithique des fosses de
Roque-Fenestre.

Ces expérimentations, confrontées aux scories
archéologiques permettent également de proposer un
modele pour la métallurgie d’élaboration pratiquée au
Chalcolithique : la transformation des minerais sulfurés
obéissait a4 une technique rudimentaire caractérisée
par des fours peu élevés faits de dolomie et d’argile
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3 CuaO + FeS “FeO + 50, +6 Cu AE =-42.63 keal |

5 CuO+ CuFeS, “FeQ+280,+6Cu AE =-113,5 keal
3Cu0 +FeS  “FeO+S0,+3Cu AE = -65.23 keal
2Cu0+S 80O, +2Cu AE = -49,43 kcal

Fig. 16 : les 4 réactions proposées par W. Rostoker (Rostoker,
1989) pour rendre compte de la réduction en une étape d’un
minerai de cuivre mixte oxyde/sulfure. Les variations d’énergie
libre associées sont indiquées pour chaque réaction.

avec vraisemblablement une ventilation forcée, et par
I’absence de fondant ajouté. La taille du four était
probablement moindre et I’ouverture plus importante
que lors de I'expérimentation, la charge (quantité et
disposition du minerai et du combustible) devait éga-
lement différer. Ces trois derniers parametres récla-
ment toutefois confirmation.

Le traitement de minerais sulfurés avec des
rendements proches de 100 % nécessite une chaine
opératoire complexe comme celles connues a Timna
(Rothenberg, 1990) ou au Mitterberg (Moesta et al.,
1990) pour la fin de I’dge du Bronze. Cependant, nous
montrons dans cette étude qu’il doit étre possible
d’obtenir du cuivre a partir de la chalcopyrite ou de la
tétraédrite par des procédés en une seule érape aussi
simples que ceux utilisés pour des minerais de type
carbonates purs, pourvu que des carbonates accompa-
gnent ces sulfures, Par certains aspects, la mise en
ceuvre pourrait méme étre plus simple puisque la pro-
duction de charbon de bois ne semble pas indispen-
sable. Par contre on ne pourra pas aboutir aux mémes
rendements sans 1’ajout d’un fondant dans les bonnes
proportions (Rostoker, 1989), et la température devra étre
plus importante que pour un carbonate de cuivre pur.

Finalement, la réduction de minerais de cuivre
sulfurés dés le troisieme millénaire avant notre ére -ce
qui correspond au commencement de la métallurgie
en France- peut sembler précoce au regard du schéma
classique d’évolution de la métallurgie d’extraction
(cuivre natif, puis minerai oxydé¢, puis minerai sulfuré).
Cependant dans notre cas, le seul progres technolo-
gique que cette réduction représente par rapport a la
réduction des minerais oxydés consisterait en des
températures a atteindre plus élevées, autrement dit en
une bonne maitrise, deés le Chalcolithique, des relations
ventilation/température. Ce modele de métallurgie
n’en reste pas moins treés original, et mérite d’étre
éprouvé par de nouvelles confrontations expérimenta-
tion / archéologie. Il s’agit alors de cibler précisément
les paramétres pyrométallurgiques expérimentaux, et
de continuer plus avant les prospections sur le site de
Cabrieres 4 la recherche des maillons manquants.
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NOTES

1. Malachite Cu,CO,(OH), ; Tétraédrite (Cu + Ag,
As, Fe, Zn),;,8b,S,;, d’apres les spectres de diffrac-
tion la tétraédrite présente dans le minerai de PF I se
rapproche du type ferrifere, la composition serait
alors proche de Cu,,S ;FeSb,; chalcopyrite CuFeS,.

2.T1 s’agit dans notre cas de composés de type diop-
side CaMgSi,0,, augite Ca(Mg,Fe)Si,0, et hédenber-
gite CaFeSi1,0.

3. John Merkell (Merkell, 1989) perdait en moyenne 3
kg de briques réfractaires qui constituaient les parois
d’une colonne de réduction de 30 cm de diamétre sur
60 de hauteur pour chacune de ses expérimentations.

4. si le sable vert induré semble avoir connu une uti-
lisation secondaire (d’aprés la fouille il constituait
une structure s’apparentant pour partie a une paroi
verticale de 10 cm de haut et de 40 cm de long, voir
la figure 25), I"'hypothése d’une paroi de four est &
exclure puisqu’il n’y a pas eu de chauffe postérieure-
ment au concassage. La fonction de cette structure
reste pour I'instant indéterminée.
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