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Abstract

Lapis lazuli is one of the oldest of all precious stones, with a history going back as far as 7000 years or more in
the past. Lapis lazuli has been highly valued for thousands of years. It was often inserted into jewels, carvings,
amulets and talismans that were believed to have occult powers. Archaeological objects made of lapis lazuli are
widely distributed in the ancient East and some date back as early as the second half of the fourth millennium
B.C. in Central Asia.

Although considerable attention has been previously payed to the mineralogy of lapis lazuli, the new non-
destructive analytical techniques offer wider perspectives to the archaeometry research. Knowledge of the
elemental composition, including major and trace elements may provide clues concerning the provenance and
raw materials. PGAA is one of the new candidates to answer these questions.

In this project we succeeded to collect lapis lazuli samples from the most relevant quarries in the world. Rock
samples from Afghanistan, from Lake Baikal, from Chile and from Ural Mountains have been investigated. With
PGAA we were able to detect the major components, H, Na, Ca, Al, Si, S, Cl, K, and the accessory elements Mg,
Fe, Mn. In addition, the trace elements of B, Sc, Cr, Co, Sm and Gd were identified. According to some
characteristic element ratios the samples from Afghanistan and Baikal are more or less overlapping, while the
samples from Ural and Chile are definitely different from the others. This paper also attempts to determine the
origin of the natural ultramarine, based on provenance analysis on lapis lazuli by PGAA and complementary
FTIR Spectroscopy.

Bevezetes

A lapisz lazuli az egyik legrégebben ismert, és
évezredeken 4t az egyik legértékesebbnek tartott
(fél)dragakd. Torténete 7000 évnél régebbre nyulik
vissza. Kozkedveltségét a felting, erételjes kék
szinének koszonheti (/. dbra). Gyakran készitettek
belble ékszereket, amuletteket és talizmanokat,
gemmakat ¢és kamedkat, vazakat, melyeknek
magikus er6t tulajdonitottak. Lapisz lazulibdl
késziilt régészeti leleteket az 6si Kelet szamos
pontjan talaltak, néhany koézép-azsiai darab a Kr. e.
IV. évezred masodik felére datalhato. A lapis lazuli
nemcsak mint dragakd, hanem mint festék (pigment)
alapanyag is fontos. Az igy nyert festékananyagot
“természetes ultramarinként” ismerjiik, melyet porra
Orolt lapisz lazulibdl nyernek.

1. abra: Lapisz lazuli nyersanyag
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Asvdnytani és foldtani leirds

A lapisz lazuli opak (fél)dragakd, f6 Osszetevoje a
kék szinli lazurit 4svany, mely lazirké néven is
ismert. A foldpatfélék szodalit-csoportjahoz tartozd
lazurit a haiiyn és szodalit asvanyok elegykristalya.
A haiiyn képlete a kovetkezOképpen irhatd le:
(NaCa)4g(AlgSic024)(SO4,S)1.2, a szodalité pedig:
Nag(AlgSig.04)Cly, A lazurit alapvetden
(NaCa)4(AlSiO4);(SO4SCI), de a SO4 S és Cl
Osszetevok mennyisége szamottevd valtozatossagot
mutat. A lapisz lazuli ezen kiviil kalcitot és piritet
tartalmaz, kis mennyiségben piroxének (diopszid,
ensztatit, augit), csillim és amfibol is el6fordulhat.
Az egész egy finomszemcsés, tomott elegyet alkot.
A lapisz  lazuli  kdnnyen  megmunkalhato,
polirozhatd, és szinét rendkiviil j6l megdrzi.

Foldtanilag a kovetkezo lelhelytipusok kiilonboz-
tethetok meg:

I. A legfontosabb lelohelyek mészkdvek/dolomitok
és szienitek kontakt metamorf zonajaban talalhatok
(Blaise & Cesbron 1966; Schreyer & Abraham
1976; Grew 1988; Faryad 1999).

II. Yurgenson ¢és Sukharev (1984) magas
pirittartalmi marvanyok Na-metaszomatdzisa Utjan
keletkezett lapisz lazuli lel6helyeket irtak le.

III. Kulke (1976), Hogarth és Griffin (1978) és
Schreyer (1977) elmélete szerint evaporitok és
agyagkovek metamorfozisa soran is keletkezhet
lapisz lazuli.

Ezen f6ldtani koriilmények ritka bekdvetkezése a
magyarazata annak, hogy minddssze 13 kisebb-

nagyobb lapisz lazuli lel6helyet ismeriink
vilagszerte (Lasd a 2. abrat).
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2. abra: Az ismert lapisz lazuli el6fordulasok

1. Badakhshan, Afganisztin (Herrmann 1968;
Schreyer & Abraham 1976; Faryad 1999); 2. Pamir
hegység (Goldstein 1981; Herrmann 1968; Webster
1975); 3. Bajkal-to6 kornyéke (Korzinskij 1947); 4.
Burma (Rosen 1988); 5. Baffin Island, Kanada
(Hogarth & Griffin 1978; Kulke 1976); 6. Edwards,
N.Y. State, USA (Jensen 1969); 7. Wyoming-
Colorado-Utah, USA (Webster 1975; Hogarth &

HU ISSN 1786-271X; urn:nbn:hu-4106 © by the author(s)

17

Griffin 1980); 8. California, USA (Webster 1975);
9. Chile (Webster 1975); 10. Angola (Webster
1975); 11. Atlasz hegység (Kulke 1976); 12.
Latium, Olaszorszadg (Rosen 1988); 13. Ural
hegység, Oroszorszag.

Anyagvizsgalat

Habar mar korrabban is nagy figyelmet forditottak a
lapisz lazuli &svanytani és kémiai elemzésére,
archeometriai  vizsgalatokat eredetmeghatarozasi
céllal egyediil Herrmann (1968) végzett. Mivel a
lapisz lazuli régészek korében nagy becsben tartott
lelet, ezért nagyon ritkan van arra lehet6ség, hogy a
hagyomanyos, roncsolasos modszerekkel keressiik a
valaszt a , Honnan ered?” kérdésre. Az 1j,
roncsolasmentes analitikai modszerek szélesebb
lehetéségeket  teremtenek  az  archeometriai
vizsgalatokra. Az (elemi) kémiai Osszetétel — a f6-
és nyomelemek — ismerete informacidt adhat a
leletek eredetérdl, a nyersanyaglel6helyekrdl. A
Prompt Gamma Aktivicios Analizis (PGAA) egy 1j
nuklearis technika, amely $zamos, az
archeometriaban felmeriil6 igényt — mindenek eldtt
a roncsolasmentességet — kielégit. A PGAA-
mobdszer az atommagok altal, termikus- ill.
hidegneutronok befogasat kovetéen kibocsatott
gammasugarzas detektdlasan alapul. A kémiai
elemeket a  karakterisztikus gamma-vonalaik
energiai szerint azonositjuk, a mennyiségi analizis a
csucsteriiletek pontos meghatarozasaval torténik
(Révay et al. 2000).

Kiserleti resz

A mintak elemzését az MTA Kémiai Kutatokdzpont
Izotopkutato Intézetében végeztik.

Prompt Gamma Aktivacios Analizissel mintegy 50
mintat vizsgaltunk (Lasd a Tabldazator). 37, a vilag
fo lelohelyeirdl (Afganisztan, Bajkal, Chile, Ural)
szarmazo6 lapisz lazuli nyersanyagot mértiink kézet-
ill. por formédban. Tovabba 9 mesterséges ill.
természetes eredetii pigmentet, és két régészeti
objektumot is elemeztiink.

A mintakat el8készités nélkiil helyeztik az 5x10’
em™s” fluxust vizszintes nyaldbba, majd egy 2x2
cm’-es feliileten besugaraztuk. Mivel a neutronok
athatolnak a minta anyagan, a kapott eredmények a
minta atlagos teljes (bulk) dsszetételére jellemzdek.

A besugarzasi id6t 1000 és 50000 s kozott
valtoztattuk, annak érdekében, hogy a detektalt jelek
statisztikailag elfogadhatok legyenek. A spektrumok
kiértékelésére a ‘Hypermet PC’ programot
hasznaltuk. Néhany pigment azonositasara Fourier-
transzformacios Infravords Spektroszkopiat (FTIR)
alkalmaztunk.
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URAL

AFGANISZTAN

BAJKAL-TO

CHILE

PIGMENTEK

REGESZETI
MINTAK

Mintakod H

URI1 0,05
UR2 0,10
UR3 0,12
UP 0,15
AF1 0,11
AF2 0,42
AFGH6 0,30
AP 0,54
FEYZ1 0,12
FEYZ2 0,05
KGl1Al 0,24
KG1A2 0,25
PEL1 0,27
PEL2A 0,18
1LLAF 0,42
2LLAF 0,18
3LLAF 0,25
4514B1 0,30
4514B2 0,18
MANO1 0,13
MANO2 0,13
L1 0,12
L2 0,26
L3 0,13
BA1 0,12
BA2 0,13
BA3 0,12
B1P 0,12
B2P 0,16
B3P 0,17
4846D 0,44
4846E 0,26
4846F 0,26
CH1 0,25
CH2 0,17
CH3 0,23
CHP 0,22
Z7J23 0,76
ZJ14 0,63
ZJ19 0,78
7J26 0,64
7J28 0,64
UMZO 2,14
ZJ10 1,12
ZJ09 1,13
ULTRA 1,10
UULL 0,23
A830 1,14

B
0,0044
0,0064
0,0130
0,0050
0,0072
0,0007
0,0076
0,0010
0,0097
0,0087
0,0084
0,0081
0,0082
0,0292
0,0100
0,0255
0,0079
0,0010
0,0009
0,0086
0,0091
0,0083
0,0110
0,0105
0,0026
0,0082
0,0091
0,0024
0,0081
0,0096
0,0008
0,0008
0,0007
0,0085
0,0088
0,0078
0,0092
0,0263
0,0184
0,0031
0,0063
0,0064
0,0204
0,0001
0,0018
0,0007
0,0109
0,0045

Na
5,70
7,38
6,56
9,08
10,73
5,16
11,96
5,61
10,27
6,50
12,43
11,92
4,79
8,26
4,72
4,10
11,08
11,90
9,10
4,81
2,51
11,76
8,45
5,44
7,94
4,41
5,95
8,96
5,98
8,21
8,01
6,45
5,29
7,58
7,97
7,11
7,63
22,75
20,21
24,73
14,29
13,88
5,13
0,00
0,00
0,00
3,50
0,65

Mg
12,3
12,9
12,9
12,0
11,5
13,5
11,2
14,2
9,6

11,3
9,6

11,6
9,0

22,8
14,5
26,9
12,9
10,2
10,1
11,3
13,3
10,8
13,8
14,9
13,2
16,2
14,0
12,2
14,6
11,6
12,0
10,8
12,7
10,8
10,9
11,1
12,8
0,0

0,0

0,0

0,0

0,0

18,2
0,0

0,0

0,0

18,4
0,0

Al
8,22
10,78
8,75
11,29
11,95
8,95
13,88
9,61
12,89
8,02
14,99
15,04
6,46
12,92
7,23
6,35
13,64
13,85
10,81
6,86
4,17
13,02
9,93
6,34
9,51
7,11
9,45
9,69
8,30
12,27
14,08
8,59
6,87
9,94
10,14
8,59
9,20
21,27
16,02
20,69
29,69
30,60
1,83
1,52
0,00
0,00
6,81

Si
37,5
38,7
39,3
38,0
38,7
422
29,4
40,7
40,3
39,8
33,3
34,0
34,7
30,0
34,9
24,2
32,5
36,0
30,4
28,5
28,7
38,7
38,5
41,3
38,2
43,4
41,9
37,6
41,7
39,9
30,6
30,2
33,1
37,6
38,9
35,9
38,0
31,7
37,1
31,5
40,0
40,6
41,5
10,9
45

4.4

31,4
1,9

P

0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
2,51
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
1,00
3,93
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
1,27
1,42
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00

1. tablazat: A vizsgalt mintak dsszetétele PGAA-mérések alapjan, w% egységekben
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Mintakod S
UR1 2,43
URAL UR2 2,13
UR3 1,71
UP 3,22
AF1 4,82
AF2 2,42
AFGANISZTAN AFGH6 10,37
AP 2,18
FEYZ1 445
FEYZ2 7,23
KGIAl 7,34
KGIA2 6,34
PEL1 12,90
PEL2A 8,89
ILLAF 9,88
2LLAF 9,43
3LLAF 4,92
4514B1 4,48
4514B2 4,34
MANO1 14,32
MANO2 17,36
L1 5,08
L2 4,34
L3 4,92
BAl 3,23
BAJKAL-TO BA2 1,10
BA3 1,96
BIP 4,47
B2P 1,85
B3P 3,16
4846D 4,62
4846E 3,38
4846F 2,63
CH1 7,48
CHILE CH2 6,91
CH3 8,96
CHP 6,90
7J23 19,79
PIGMENTEK 7ZJ14 17,30
ZJ19 20,56
7126 12,12
7128 11,93
UMZO 4,95
7J10 0,00
7309 0,00
ULTRA 0,00
REGESZETI UULL 7,20
MINTAK A830 0,31

1. tdblazat: A vizsgalt mintak Osszetétele PGAA-mérések alapjan, w% egységekben, folyt.

Cl

1,70
0,80
1,01
0,87
0,44
0,06
0,35
0,07
0,29
0,40
0,63
0,65
0,15
0,32
0,20
0,18
0,58
0,83
1,81
0,55
0,28
0,26
0,43
0,69
0,18
0,22
0,30
0,18
0,50
0,77
0,03
0,03
0,03
2,41
1,82
1,94
1,77
0,28
0,10
0,33
0,24
0,28
0,17
0,00
0,01
0,00
0,23
0,03

K
0,33
0,39
1,06
0,32
2,07
2,55
5,89
3,75
431
21,38
435
4,00
0,89
5,81
2,00
3,67
3,84
0,87
1,73
1,33
1,13
1,14
2,06
0,81
0,46
1,55
3,39
0,34
1,56
4,82
3,18
0,61
0,49
0,65
0,77
0,61
0,69
1,85
1,24
0,69
1,43
1,08
3,62
0,00
0,00
0,47
3,45
1,25

Ca

31,0
26,6
28,2
24,9
17,4
23,4
11,1
222
16,6
0,3

13,3
13,2
21,2
3,5

19,4
17,0
18,3
19,7
26,0
20,1
17,2
18,0
20,1
22,7
26,5
25,6
22,6
253
25,0
18,9
25,7
37,3
36,5
18,0
18,1
19,2
17,5
1,1

0,0

0,0

0,3

0,0

19,5
0,0

0,0

0,0

22,6
0,6
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Fe
0,77
0,14
0,29
0,16
2,12
1,21
2,72
1,15
0,50
4,99
3,47
2,52
9,54
6,65
6,63
7,34
1,57
0,89
1,63
11,65
15,00
1,07
2,11
2,65
0,67
0,28
0,24
1,14
0,31
0,15
1,04
0,98
0,69
5,21
4,17
6,23
5,22
0,39
0,16
0,41
0,59
0,47
2,42
0,66
0,00
0,00
5,69
0,62

Mn

0,021
0,023
0,035
0,021
0,029
0,033
0,000
0,069
0,032
0,037
0,000
0,056
0,000
0,034
0,017
0,037
0,020
0,024
0,000
0,056
0,034
0,024
0,031
0,056
0,028
0,032
0,029
0,024
0,030
0,023
0,017
0,039
0,040
0,058
0,069
0,054
0,065
0,000
0,000
0,000
0,000
0,000
0,073
0,155
0,000
0,000
0,023
0,109

Cu
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
0,0
85,6
94,3
94,0
0,0
0,0

Zn

0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
7,13
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00
0,00

Sm

0,00005
0,00002
0,00022
0,00007
0,00020
0,00006
0,00029
0,00007
0,00034
0,00008
0,00014
0,00015
0,00029
0,00004
0,00035
0,00022
0,00026
0,00008
0,00025
0,00018
0,00009
0,00035
0,00030
0,00010
0,00004
0,00002
0,00002
0,00008
0,00003
0,00006
0,00011
0,00021
0,00019
0,00010
0,00011
0,00011
0,00010
0,00063
0,00050
0,00079
0,00088
0,00087
0,00027
0,00027
0,00021
0,00022
0,00017
0,00000

Gd
0,00005
0,00005
0,00040
0,00005
0,00026
0,00008
0,00036
0,00007
0,00044
0,00015
0,00021
0,00022
0,00039
0,00008
0,00043
0,00034
0,00034
0,00012
0,00032
0,00022
0,00013
0,00037
0,00037
0,00013
0,00006
0,00004
0,00005
0,00006
0,00002
0,00034
0,00013
0,00028
0,00024
0,00013
0,00014
0,00016
0,00014
0,00080
0,00063
0,00070
0,00085
0,00085
0,00040
0,00057
0,00034
0,00032
0,00000
0,00000
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Eredmények és értekelés

A fenti mérési koriilmények kozott a PGAA
moddszerrel meg tudtuk hatarozni a mintdk {6
Osszetevoit (H, Na, Al, Si, K, Ca, Mn, Fe, Cu, Zn),
valamint néhany kisér6- és nyomelemet (B, S, Cl,
Sm, Gd).

A nyersanyagforrasok elkiilonitése céljabol az
Osszetevokbol szarmaztatott kétvaltozos
grafikonokat készitettiink, ill. fékomponens analizist
(PCA) végeztink. Célunk ebben a fazisban a
kiilonb6zo leldhelyekrdl szarmazo lapisz lazulik
egymastol torténd biztos elkiilonitése volt.

A korabban emlitett asvanytani és foldtani leiras
arra utal, hogy a képzddés soran nagy mennyiségi

007
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fluid fazis, CO,, halogének és kén volt jelen. Erre
alapozva valasztottuk ki a klort és ként, melyek
valtozd mennyiségben a lapisz lazuli allando
alkotoi, és feltételezhetden alkalmasak a kiilonb6z6
lelohelyrél szarmazo mintak elkiilonitésére.

Az eredmények Osszehasonlithatosaga érdekében az
elem-koncentraciokat Si-mal normaltuk.

Az egyik legjellemzdbb diszkriminacids diagram a
Cl/Si és S/Si aranyat mutatja be (3. dbra).

Az altalunk mért értékeket kiegészitettiik néhany
irodalmi adattal (Hogarth & Griffin 1976), melyek
lapisz  lazulibol  készitett  vékonycsiszolatok
elektronmikroszondas vizsgalataibol szarmaznak.

Baffin Island
{Hogarth&Griffin, 1976}

3 CcH1

cusi

Lake Baikal
(Hogarth&Griffin, 1978)

Observations on axes 1and 3 (47% )

- ais 3 (1% | >

= axis 1{31% ) >
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3. abra:

o CI/Si és S/Si arany

AAFG a lé.piSZ lazulikban.

AAFG2

AAFGI

AAFG4

OBAJK

OBAJKZ

B CHILE

07

4. abra:
Fdékomponens
analizis

eredmények lapisz
lazuli mintakon
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A diagram bemutatja, hogy az Afganisztanbdl és a
Bajkal-to kornyékérdl szarmazo mintakat alacsony
CI/Si arany (0,001 — 0,02) jellemzi, mig a Chilébdl,
Ural hegységb6l és a Baffin Islandrol szarmazo
mintdk CI/Si aranya nagyobb, mint 0,02. Az afgan
lapisz lazuli mintdk S/Si aranya 0,05 és 0,4 kozott
valtozik, ezzel szemben a Bajkal-t6 kornyékérol
szarmazd mintdk S/Si ardnya joval alacsonyabb
(0,02 -0,12).

21

Az urali, kanadai és a chilei mintak szignifikdnsan
kiilonboznek a némileg egymassal atfedd
afganisztani és Bajkal-to kornyékérdl szarmazod
mintaktol. A fenti eredményeket megerdsitik a
fokomponens analizis (PCA) eredményei (4. dbra).

Ennek alapjan az afgan lapisz lazulik jol
elkiilonithetk az wurali, chilei és a Bajkal-to
kornyékérdl szarmazo mintaktol.

5. abra:

Lapisz lazuli és természetes
ultramarin FTIR- spektruma
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Kiegészitd Infravords Spektroszkopiai vizsgalatok
alapjan mar a vizsgalatok korai szakaszaban biztos
eredményt kapunk arrdl, hogy a vizsgalt kék
pigment valdban természetes ultramarin-e, azaz
valdban lapisz lazulibdl késziilt-e.

Az 5. abran néhany kivalasztott FTIR-spektrumot
mutatunk be, mely a lapisz lazulira (és egyuttal a
Htermészetes ultramarin”-ra) jellemzO cstcsokat
tartalmazza.
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A 6. abran mas kék pigmentek, mint példaul azurit
jellemzé  FTIR-spektrumat  lathatjuk.  Ezen
vizsgalatok alapjan egy kereskedelmi forgalomban
1év6,  ultramarinként  feltlintetett  pigmentr6l
egyértelmiien bebizonyosodott, hogy valojaban
azurit.

Kovetkeztetések

Osszefoglalva a kovetkezd megallapitasokat tettiik:
a szamunkra rendelkezésre allé mintak vizsgalatai
alapjan az urali és chilei lapisz lazuli teljes
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biztonsaggal elkiilonithetd a Bajkal-to kornyékérdl
és az Afganisztanbdl szarmazo mintaktol. A
Bajkal-t6 kornyéki és az afgan minték a kiilonb6z6
diszkriminaciés diagramok és a fékomponens
analizis segitségével nagy biztonsaggal
elkiilonithet6k egymastol.

Mivel a lapisz lazulibol készitett régészeti leleteken
roncsolasos modszerekkel végrehajtott
eredetvizsgalat nem, vagy csak nagyon ritkan
hajthato  végre,  eredményeinkkel  hasznos
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