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Resum (català): 

Aquesta tesi doctoral se centra en l’estudi de ceràmiques i argiles. Ara bé, aquesta 

caracterització es planteja amb una finalitat molt concreta: la distinció d’argiles de jaciments 

amb contextos geològics similars i la transferència d’aquesta distinció a les corresponents 

produccions ceràmiques. Inicialment es van abordar diverses estratègies de caracterització que 

van conduir cap a l’aproximació geoquímica i el tractament estadístic de les dades; aquestes 

metodologies són les que varen resultar més efectives per classificar mostres (indistintament 

d’argiles o ceràmica) segons el seu origen. En particular, la metodologia estadística que s’ha 

demostrat més eficaç ha estat l’ús de models de classificació d’aprenentatge automàtic 

supervisat (supervised machine learning). L’adjectiu supervisat fa referència al fet que s’utilitzen 

dades geoquímiques de referència de les quals es coneix amb certesa l’origen. En una primera 

fase s’empren part de les mostres de referència (amb origen conegut) per entrenar els models 

de classificació. En una segona etapa es comprova si l’aprenentatge ha estat efectiu comparant 

les assignacions d’origen que fan els models a la resta de dades de referència amb el seu origen 

real. Cal destacar que les dades emprades en aquesta segona etapa no s’ha fet servir durant la 

fase d’entrenament. La tesi es presenta com a compendi de publicacions amb dos articles que 

exploten  aquesta aproximació estadística de classificació supervisada. 

En el primer article publicat (l’any 2020 a Minerals MDPI) es va treballar amb una base de dades 

de més de 200 anàlisis químiques d’argiles i ceràmiques de 6 centres de producció ceràmica 

local catalana (Breda, Quart, La Bisbal d’Empordà, Sant Julià de Vilatorta, Esparreguera i Verdú). 

En aquest treball es demostra la capacitat dels models entrenats de classificar correctament les 

mostres (amb taxes d’èxit de l’ordre del 80%). Es proposa l’aplicació d’aquesta capacitat de 

discriminació per certificar l’ús d’argiles locals i autentificar produccions ceràmiques.   

En el segon article (publicat l’any 2022 a Sustainability MDPI) es va ampliar la base de dades amb 

un nou centre productor de referència (Barcelona), arribant a reunir gairebé 300 anàlisis 

químiques d’argiles i ceràmiques. A l’article s’aplica la capacitat classificadora dels models a la 

determinació de la provinença (lloc de fabricació) de mostres arqueològiques de ceràmica. Es va 

treballar amb 38 mostres que conformen 5 grups tipològics: tres obtinguts al Castell de 

Montsoriu, un a Torre de la Mora (tots dos jaciments propers a Breda) i un altre grup recuperat 

a la Creueta (jaciment proper a Quart). Els models entrenats van coincidir a identificar un dels 

grups recuperats al Castell de Montsoriu com a producció barcelonina amb probabilitats de 

l’ordre del 90%, confirmant així la hipòtesi arqueològica. En canvi els altres 4 grups estudiats no 

procedirien de cap dels centres productors que conformen la base de dades de referència.   

L’aproximació estadística supervisada s’ha demostrat efectiva per certificar l’origen de 

produccions ceràmiques modernes i per a la investigació de provinença de ceràmica 

arqueològica. La complexitat dels algorismes que contenen els models de classificació i la seva 

implementació pot ser un factor que juga en contra de la seva popularització. Per això en 

aquesta tesi també s’ha desenvolupat un codi de lliure distribució i fàcil de fer servir per afavorir 

l’adopció d’aquesta aproximació per part d’usuaris sense coneixements avançats de 

programació.  

Es preveu continuar la recerca exportant aquesta metodologia a la investigació de provinença 

de mostres arqueològiques no ceràmiques, en particular marbres. 
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Resumen (castellano)  

Esta tesis doctoral se centra en el estudio de cerámicas y arcillas. Sin embargo, esta 

caracterización se plantea con un propósito muy concreto: la distinción entre arcillas de 

yacimientos con contextos geológicos similares y la transferencia de esta distinción a las 

correspondientes producciones cerámicas. Inicialmente se abordaron diversas estrategias de 

caracterización que condujeron hacia la aproximación geoquímica y el tratamiento estadístico 

de los datos; estas metodologías son las que resultaron más efectivas para clasificar muestras 

(arcillas o cerámica indistintamente) según su origen. En particular, la aproximación estadística 

que se ha demostrado más eficaz ha sido el uso de modelos de clasificación de aprendizaje 

automático supervisado (supervised machine learning). El adjetivo supervisado hace referencia 

al hecho que se utilizan datos geoquímicos de referencia de los cuales se conoce con certeza el 

origen. En una primera etapa se usan parte de las muestras de referencia (con origen conocido) 

para entrenar los modelos de clasificación. En una segunda etapa se comprueba si el aprendizaje 

ha sido efectivo mediante la comparación de las asignaciones de origen que hacen los modelos 

sobre el resto de datos de referencia. Cabe destacar que los datos usados en esta segunda etapa 

no se han utilizado durante la fase de entrenamiento. La tesis se presenta como un compendio 

de publicaciones con dos artículos que explotan la aproximación estadística supervisada. 

En el primer artículo publicado (en el año 2020 en Minerals MDPI) se trabajó con una base de 

datos de más de 200 análisis químicos de arcillas y cerámicas de 6 centros de producción 

cerámica local catalana (Breda, Quart, La Bisbal d’Empordà, Sant Julià de Vilatorta y Verdú). En 

el artículo se demuestra la capacidad de los modelos entrenados de clasificar correctamente las 

muestras (con tasas de éxito del orden del 80%). Se propone la aplicación de esta capacidad de 

discriminación para certificar el uso de arcillas locales y autentificar producciones cerámicas. 

En el segundo artículo publicado (en el año 2022 en Sustainability MDPI) se amplió la base de 

datos con un nuevo centro productor de referencia (Barcelona), llegando a reunir casi 300 

análisis químicos de arcillas y cerámicas. En el artículo se aplica la capacidad clasificadora- de los 

modelos para determinar la proveniencia (lugar de fabricación) de muestras arqueológicas de 

cerámica. Se trabajó con 38 muestras que conforman 5 grupos tipológicos (tres obtenidos en el 

Castell de Montsoriu, uno en Torre de la Mora, ambos yacimientos cercanos a Breda) y otro 

grupo recuperado en la Creueta (yacimiento cercano a Quart). Los modelos entrenados 

coincidieron en identificar uno de los grupos recuperados en el Castell de Montsoriu como una 

producción barcelonesa con probabilidades del orden del 90%, confirmando así la hipótesis 

arqueológica. En cambio, los otros 4 grupos estudiados no tendrían como origen ninguno de los 

centros productores que conforman la base de datos de referencia. 

La aproximación estadística supervisada se ha demostrado efectiva para certificar el origen de 

producciones cerámicas modernas y para la investigación de proveniencia de cerámica 

arqueológica. La complejidad de los algoritmos que contienen los modelos de clasificación y su 

implementación puede ser un factor que juega en contra de su popularización. Por eso, en esta 

tesis también se ha desarrollado un código de distribución libre y fácil de usar para favorecer la 

adopción de esta aproximación por parte de usuarios sin conocimientos avanzados de 

programación. 

Se prevé continuar la investigación iniciada para exportar esta metodología a la investigación de 

proveniencia de muestras arqueológicas no cerámicas, en particular mármoles. 
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Abstract (English) 

This doctoral thesis focuses on the study of ceramics and clays. However, this characterization 

is approached with a very specific purpose: the distinction between clays bearing similar 

geological contexts and the transfer of this distinction to the corresponding ceramic 

productions. Initially, a number of different characterization strategies were attempted and 

progressively we have been directed towards a statistical approach based on geochemical data, 

as an effective methodology to classify the samples (either clays or ceramics) according to their 

origin. In particular, the statistical approach that has proven to be more successful is the use of 

supervised machine learning classification models. The term supervised refers to the fact that 

this approach uses geochemical samples from known origin as reference class-labelled samples. 

In a first step, the models are trained with part of the class-labelled samples. In a second step, 

the efficiency of the training process is verified using the rest of the reference samples by 

comparing the class assignments made by the models to their actual origin. It is worth to 

mention that the data that is used in the second step has not participated in the training process. 

The thesis is presented as a compendium of publications with two articles that exploit the 

supervised statistical approach. 

The first published article (in 2020 within Minerals MDPI) manages a database of over 200 

chemical analyses of clays and pottery from 6 Catalan ceramic production centers (Breda, Quart, 

La Bisbal d'Empordà, Sant Julià de Vilatorta, and Verdú). The article demonstrates the ability of 

the trained models to classify samples correctly (with success rates of around 80%). The 

application of this discrimination capacity is proposed as a way to certify the use of local clays 

and authenticate ceramic productions. 

In the second published article (in 2022 within Sustainability MDPI) the database was expanded 

by adding a new reference production center (Barcelona) and reaching around 300 entries of 

pottery and clay chemical analyses. In this paper the ability to classify samples according to their 

provenience (place of manufacture) is applied to archaeological ceramic samples. A total of 38 

samples from 5 typological groups were studied, three were retrieved in the Castell de 

Montsoriu, one in Torre de la Mora, both sites near Breda and another group was recovered in 

La Creueta (a site near Quart). The different trained models agreed to assign one of the groups 

from the Castell de Montsoriu to the Barcelona class with probabilities of around 90%, thus 

confirming the archaeological hypothesis. On the other hand, the other 4 groups studied would 

not belong to any of the classes (production centers) contained within the reference database. 

The supervised statistical approach has proven to be effective both to certify the provenance of 

modern ceramic productions and to explore the provenience of archaeological pottery. The 

complexity of the algorithms used by the classification models and their implementation can be 

a discouraging factor to their popularization. To counteract this, the thesis contains a freeware 

and easy-to-use code to help users without advanced programming knowledge to apply the 

supervised approach. 

We plan to pursue the developed research by exporting the supervised approach to provenance 

research on non-ceramic archaeological samples, in particular marbles. 
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Introducció________________________________________                                                                            
 

De les argiles a la producció de ceràmica local 
La paraula argila s’utilitza en diferents àmbits per referir-se a conceptes diferents per bé que 

relacionats, això pot comportar un cert grau de confusió. En primer lloc en un àmbit científico-

geològic la paraula i des d’un punt de vista granulomètric, “argila” fa referència a qualsevol 

partícula inferior a 2 µm, també fa referència al grup de fil·losilicats microcristal·lins 

(aluminosilicats hidratats) d’hàbit laminar o fibrós. Aquests presenten una gran capacitat de 

bescanvi i de retenció d’aigua i de líquids orgànics [1,2]. En segon lloc, la terminologia argila 

popularment ha fet referència a qualsevol material d’una certa plasticitat, generalment d’una 

tonalitat vermellosa i que s’utilitza en el món industrial per a la fabricació de materials ceràmics 

[3,4]. En aquest sentit, les argiles es poden entendre com un sediment dotat d’una certa 

plasticitat format per la degradació natural de roques preexistents i és en aquest sentit que cal 

interpretar el terme argila al llarg d’aquest document a no ser que s’especifiqui el contrari. 

Aquest sediment està format principalment per fil·losilicats resultants de l’alteració de minerals 

de composició silicatada, generalment tenen una disposició orientada paral·lelament que sovint 

contribueixen a definir l’estratificació del dipòsit sedimentari. Altres components de les argiles 

poden ser quars, feldespats i miques que constitueixen la fracció més grollera del sediment. Els 

minerals de les argiles formen part de la fracció més fina d’un dipòsit d’argiles tot i que no 

necessàriament han de ser d’una mida inferior a 2 µm segons la classificació granulomètrica 

estàndard [5].  

Les argiles són un recurs natural que s’ha utilitzat al llarg de la història en molts àmbits diferents. 

Com ja s’ha esmentat, una de les aplicacions que avui dia encara segueix molt vigent és la 

utilització d’argiles per a la producció de ceràmica. Cada centre productor, fins i tot cada artesà 

utilitza la seva pròpia tècnica per a la producció de la pasta per fer ceràmica a partir de les argiles. 

Aquest procés ha variat al llarg de la història: actualment s’extreuen les argiles de manera 

industrial i amb grans maquinàries, antigament l’extracció era manual i es feia amb pics per 

desterrossar els sediments. Per processar aquests sediments argilosos plens d’impureses (arrels, 

sorres, fragments de roca, etc.), els terrissers utilitzaven mètodes de decantació o bé 

trituradores per incloure la majoria d’elements com a desgreixants, és a dir components que fan 

disminuir la plasticitat excessiva de l’argila pura [6–8]. Aquest procés per aconseguir la pasta 

ceràmica pot alterar la composició química del producte final diferenciant-lo de les argiles 

extretes.  

Un altre procés que altera visiblement l’argila és la cuita que la transforma en ceràmica. En una 

fase prèvia al procés de cocció és important deixar que l’argila s’assequi i perdi bona part de la 

humitat, aquest procés implica una reducció del volum del producte i és important dominar-lo 

per tal d’evitar tensions que puguin causar esquerdes durant aquest procés d’assecatge. Un cop 

comença la cocció als forns, s’observen dues fases molt ben diferenciades: i) en primer lloc una 

fase d’evaporació de l’aigua al forn, que escalfa les peces de ceràmica fins a temperatures 

inferiors als 100 °C durant un temps considerable (el temps dependrà del gruix de les peces); ii) 

a continuació inicia el procés pròpiament dit de cuita on a partir d’argiles (maleables i 

dispersables en aigua) s’obtindran ceràmiques (rígides i no dispersables). En el procés de cocció 

es produeixen reaccions químiques entre els components de l’argila per bé que globalment la 
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composició química de les argiles i la ceràmica resultant són pràcticament idèntiques. Els únics 

components que es poden perdre durant la cocció són alguns volàtils (formats durant la cocció 

o preexistents) com ara l’aigua, el diòxid de carboni o el diòxid de sofre. En contrapartida es pot 

incorporar oxigen addicional a partir de reaccions d’oxidació. A banda dels petits canvis de 

composició, es produeixen molts canvis a nivell mineralògic per reordenament de la matèria. Els 

canvis mineralògics s’emmarquen en un procés de recristal·lització molt complex, amb certes 

analogies amb els que es produeixen en els processos metamòrfics naturals. El resultat final del 

procés dependrà principalment de la temperatura de cocció i de la composició de les argiles 

cuites. Alguns dels canvis estan molt ben acotats tèrmicament, a tall d’exemple la caolinita 

[Al2Si2O5(OH)4] es degrada a 550 °C [9] transformant-se en la seva versió anhidre (metacaolinita, 

[Al2Si2O5]) mentre que la plagiòclasi [NaAlSi₃O₈ - CaAl₂Si₂O₈] es degrada a 950 °C fonent-se. En 

canvi el quars [SiO2] i l’hematites [Fe2O3] es mantenen estables al llarg de tot el procés de cuita 

(tot i que en general la seva proporció en el producte cuit haurà variat) que rarament supera els 

1100°C. La mullita [Al6Si2O13], feldespats potàssics [KAlSi3O8] i cristobalita [SiO2] son minerals 

habituals de nova formació que apareixen a temperatures superiors als 950 °C [10].  

 

La ceràmica, un producte amb denominació d’origen (DO) 
 

Els sediments, també les argiles, que s’acumulen en un dipòsit sedimentari presenten una 

composició que està en relació a la de les diverses àrees font erosionades. A més, la composició 

final del sediment també pot estar relacionada amb el quimisme de l’aigua circulant i de 

determinats processos geoquímics que es produeixen en la zona de dipòsit. En particular, la 

distribució de terres rares en sediments com ara argiles pot aportar informació sobre processos 

geològics. En estudis sedimentològics, les concentracions relatives de terres rares són útils com 

a traçadors dels processos geoquímics i canvis ambientals que s’esdevenen a l’aigua i els 

sediments de sistemes aquàtics [11,12]. Atenent al fet que la ceràmica (argila cuita) hereta de 

forma força intacta la composició de l’argila original, es dedueix que la ceràmica també conté 

aquesta informació geoquímica. A més, cal destacar que aquesta informació està lligada al 

territori. L’argila d’una determinada contrada té característiques distintives que es transmeten 

a la ceràmica que pot produir-se coent-la.  

Actualment a Catalunya encara segueix vigent la fabricació de productes ceràmics. En la història 

recent, fins a una setantena de localitats han tingut una producció de ceràmica local molt 

important [13]. Tot i això, avui dia només una desena d’aquestes localitats mantenen una 

producció local activa de productes tradicionals tot i que de fet no sempre s’utilitzen argiles 

locals per a fer aquests productes. Aquestes produccions locals s’han convertit en una activitat 

artesana amb capacitat per promoure un turisme sostenible. El turisme sostenible és aquell que 

es desenvolupa minimitzant l’impacte en el medi ambient. L’Organització Mundial del Turisme 

anomena tres factors clau per a que una activitat turística pugui qualificar-se de sostenible: i) 

que optimitzi els recursos mediambientals; ii) que consideri l’autenticitat de la cultura local; iii) 

que provoqui distribució de riquesa. El turisme basat en la potenciació de la producció local de 

ceràmica pot actuar com a vertebrador del territori, mantenint una activitat pròpia del lloc i 

contribuint a la creació de nous llocs de treball relacionats amb la divulgació i promoció del 

patrimoni cultural propi de cada regió. A Catalunya actualment ja hi ha uns quants museus 

dedicats a l’activitat terrissera tradicional. A més, també s’organitzen fires i esdeveniments 
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relacionats amb aquesta activitat, com per exemple la Fira del Tupí de Sant Julià de Vilatorta 

(Osona), la Fira de l’Olla de Breda (la Selva), la Festa del Fang de Quart (Gironès), etc.  En 

aquestes fires sovint els artesans locals mostren els seus productes i els processos de fabricació.  

No obstant això, és molt comú que alguns negocis aprofitin el reclam de la ceràmica local per  

vendre-hi productes d’importació sense indicar-ne l’origen. Aquesta pràctica va en contra de la 

potenciació del producte local, en pot malmetre la imatge i desvirtuar la qualitat del producte 

que es troba a les localitats amb tradició ceramista. La qüestió de l’origen de la ceràmica pot 

interpretar-se de moltes maneres, actualment s’entén per producció ceràmica local aquella que 

ha estat confeccionada i cuita localment, independentment de l’origen de l’argila. La realitat 

avui en dia és que els terrissers acostumen a importar argiles per a les seves produccions i els 

mateixos terrissers poden ser forans que s’han establert a una determinada zona aprofitant-ne 

el renom. L’única manera de lligar una producció local genuïna al territori és reproduir els 

procediments artesanals fent servir la matèria primera local. L’empremta geoquímica que les 

argiles transmeten a la ceràmica obre la porta a poder acreditar de forma científica la producció 

de ceràmica amb argiles locals. D’aquesta manera es podria certificar la ceràmica amb un segell 

de denominació d’origen realment vinculat al territori.  

 

La ceràmica, una font d’informació del passat  
 

Generalment les excavacions arqueològiques comporten la troballa d’una gran quantitat de 

restes ceràmiques que en bona part acaben numerades i emmagatzemades en caixes. Aquestes 

restes arqueològiques poden aportar molta informació sobre les societats que les van fabricar, 

els usos que en feien, la tecnologia emprada per fabricar-les [14,15], l’edat del jaciment [16], 

evidències de contactes entre cultures i canals de comerç, etc. És per aquest motiu que una de 

les principals branques de la arqueometria (que engloba totes les aproximacions científiques a 

l’estudi de materials arqueològics) se centra en l’estudi físic i geoquímic de restes ceràmiques 

[17,18], generalment per esbrinar-ne el lloc de manufactura [19,20] (de vegades anomenat 

provinença [21] per distingir-lo de la procedència entesa com a lloc de la troballa). 

Un element crucial per a l’estudi la provinença de restes ceràmiques és la definició de grups de 

referència. Aquests grups comparteixen una sèrie de característiques determinants que els 

diferencien d’altres produccions ceràmiques. Davant un conjunt de ceràmica arqueològica, els 

grups de referència generalment es defineixen a partir de criteris petrogràfics  [22–24], 

geoquímics [25–28], o de vegades combinant tots dos tipus de criteris [29–32]. 

A partir dels estudis petrogràfics es pot obtenir informació com ara la composició mineralògica 

i la textura de les ceràmiques. De tota manera, cal tenir present que la composició mineralògica 

d’una ceràmica és el resultat del reequilibri d’una determinada composició a unes condicions de 

cocció determinades. És a dir, una mateix argila pot coure’s a temperatures diferents generant 

dos conjunts de minerals diferents. De forma similar, la textura de la ceràmica (i sobretot la 

granulometria del desgreixant) pot ser el resultat d’un filtratge granulomètric de l’argila de 

partida o bé de l’addició controlada d’un determinat desgreixant. Per tant la informació 

petrogràfica ens informa més aviat sobre la tècnica de fabricació emprada (selecció de l’argila, 

additius, condicions de cocció, etc) i no tant sobre la provinença. En canvi, els estudis geoquímics 

són molt més informatius sobre la composició del material de partida (argila) i no tant sobre les 
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tècniques de fabricació, per bé que cal tenir en compte que alguns procediments de fabricació 

(filtració, addició de desgreixants) poden alterar la composició de la pasta ceràmica. 

Actualment, en els estudis geoquímics de provinença ceràmica, la pràctica habitual és analitzar 

el material disponible i utilitzar mètodes estadístics per identificar les diferències i afinitats entre 

mostres. Fruit dels procediments estadístics, les mostres es classifiquen en grups, de vegades a 

aquests grups se’ls assigna hipotèticament una determinada provinença a partir de raonaments 

de tipus arqueològic o arqueomètric. Els raonaments de tipus arqueomètric passen per analitzar 

materials de referència amb provinença coneguda. Per exemple, a la ceràmica trobada en forns 

o bé ceràmica descartada pel fet de ser defectuosa (sobrecuita, deformada, pobrament cuita, 

etc) se li pot assignar directament la provinença amb seguretat i les seves característiques 

permetrien definir un grup i indirectament assignar la provinença també als altres fragments 

ceràmics que quedarien classificats en el mateix grup. 
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Justificació________________________________________  
 

El treball de final de grau (TFG) de l’autora d’aquesta tesi doctoral ja es va fer en relació a la 

temàtica de la present tesi i d’alguna manera en va significar la llavor. El TFG es va titular “Estudi 

i caracterització de les argiles explotades pels ollers a la zona de Breda” i fou dirigit pel mateix 

tutor i director d’aquesta tesi. En el TFG ja es va abordar la caracterització d’argiles mitjançant 

diverses tècniques analítiques, entre elles la fluorescència de raigs X, que han estat utilitzades 

sistemàticament en la present tesi doctoral. 

L’objectiu inicial que es va plantejar en aquesta tesi fou la caracterització i distinció de les 

diverses produccions locals de ceràmica catalana de finals de segle XX. És a dir, d’entre 

l’amplíssim ventall de poblacions de tradició ceramista existent en època medieval es pretenia 

centrar l’atenció en les produccions artesanals que han perdurat gairebé fins als nostres dies. El 

focus s’ha situat en aquestes poblacions de forma premeditada i en part per dotar de discurs 

científic les corresponents iniciatives de promoció i manteniment d’aquesta activitat tradicional 

en perill de desaparició. Com a part del treball desenvolupat s’ha dut a terme una recerca inèdita 

sobre els jaciments locals d’argila d’aquest petit reducte de poblacions amb producció actual. 

Aquesta recerca ha comportat la interacció amb diversos agents privats i públics, una 

col·laboració que en alguns casos s’ha articulat oficialment a través de petits projectes que han 

proporcionat finançament a la tesi i han generat resultats útils per a les institucions. Així, per 

exemple s’ha creat la “Ruta de les Terreres de Breda”, finançada per l’ajuntament de Breda i que 

ha fet que actualment es puguin visitar les terreres on s’hi poden trobar panells informatius. 

També s’han aconseguit dues beques que han donat suport a aquesta iniciativa de recerca. 

D’una banda, la beca de recerca de La Selva finançada per l’Institut d’Estudis Selvatans i que es 

va atorgar per investigar sobre les terreres de Breda i les tècniques de producció tradicional de 

terrissa. Com a resultat d’aquesta investigació es va publicar un llibre [6] que fou redactat en 

col·laboració amb l’historiador local Jordi Goñi i porta per títol: “La tradició terrissera de Breda 

(s.XV-s.XX), Terreres, obradors, forns, elaboració i vocabulari”. D’altra banda, la beca de recerca 

Josep Romeu, finançada per l’ajuntament de Sant Julià de Vilatorta, es va atorgar per tal de 

recuperar la memòria de les terreres del municipi, una informació que es vol utilitzar per crear 

una escola de terrissa local utilitzant argiles de la zona.  

A l’hora d’afrontar l’objectiu inicial de la tesi, de seguida es va constatar que l’aproximació 

mineralògica a l’estudi de la ceràmica (anàlisi petrogràfica a partir de làmines primes o estudi 

per difracció de raigs X) no permet caracteritzar grups de referència segons procedència. D’una 

banda, la composició mineralògica de les argiles de partida sovint és molt similar 

independentment del sediment explotat a diferents terreres i, un cop cuita, la ceràmica presenta 

una composició mineralògica que s’allunya de l’argila no cuita. A més, centrant-nos en la 

composició de la ceràmica, les diferències en les diverses tècniques de producció són més 

determinants en les característiques texturals i mineralògiques que acaba tenint la ceràmica que 

no pas la composició inicial de les argiles. La correlació entre procedència i tècnica productiva 

no és gaire bona perquè una determinada població pot haver produït ceràmica mitjançant 

tècniques diverses i una mateixa tècnica pot haver-se utilitzat en diverses poblacions 

productores.  

Atès el fracàs de l’anàlisi mineralògica com a eina per caracteritzar i distingir les produccions 

ceràmiques de les diverses localitats estudiades, es va voler abordar la problemàtica amb 

l’aproximació geoquímica, tal i com s’aplica sovint en ceràmica arqueològica. En aquest sentit, 
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va ser fonamental la formació en mètodes estadístics que es va realitzar a través d’una estada a 

la Universitat de Pàdua sota el guiatge de la Dra. Lara Maritan. A partir de l'estada a Pàdua, es 

va intentar l’aplicació dels dos mètodes estadístics més comunament utilitzats en l’anàlisi 

geoquímica de ceràmiques arqueològiques: l’anàlisi de components principals (PCA – Principal 

Component Analysis) i l’anàlisi jeràrquica de grups (HCA – Hierarchical Clustering Analysis). En 

tots dos casos, l’aplicació d’aquests mètodes estadístics per a la distinció de les diverses 

procedències de ceràmiques (i argiles) va demostrar-se ineficaç. Cal tenir present que, tot i que 

els mètodes PCA i HCA sovint són presentats com a mètodes de classificació de grups, en realitat 

no ho són; són simplement mètodes que exploren les similituds i diferències entre mostres 

individuals [33] i per tant no és sorprenent que siguin mètodes ineficaços a l’hora de distingir 

mostres de localitats diferents però amb composicions molt similars de les respectives argiles i 

ceràmiques. 

A partir d’aquí, i sota la recomanació i ajut de l’expert especialitzat en anàlisi de dades Marc 

Anglisano, es va decidir orientar la recerca cap als mètodes estadístics de tipus supervisat. Els 

mètodes explorats fins aleshores (PCA i HCA) són mètodes de tipus no supervisat, és a dir els 

algorismes que s’apliquen per explorar les similituds i diferències entre mostres no fan servir 

informació sobre l’origen de les mostres, ni tan sols quan es disposa d’aquesta informació a 

partir de mostres de referència. En el cas que es pretenia abordar disposàvem de mostres de 

referència amb procedència segura i aquesta situació permet l’ús de mètodes supervisats. En 

aquest tipus de mètodes, que entren dins del que es coneix com a ‘machine learning’, 

s’optimitzen els paràmetres d’un model de classificació de forma dirigida a la diferenciació 

efectiva de grups a partir d’un conjunt de dades (mostres del grup d’entrenament) que serveixen 

per entrenar el model de classificació. Un cop entrenat, es pot avaluar si el model ha après a 

diferenciar els grups de forma més o menys reeixida, assignant procedència a un conjunt 

diferent de dades (mostres del grup de control) completament aliè a l’entrenament de les dades. 

L’èxit d’aquesta aproximació de tipus supervisada ha donat cos a la present tesi fins al punt de 

transcendir l’objectiu inicial de la recerca, de manera que s’ha acabat explorant l’aplicació 

d’aquesta aproximació al món de l’arqueologia en l’àmbit dels estudis de procedència de restes 

ceràmiques. 
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Objectius__________________________________________  
 

A continuació es presenten enumerats els principals objectius que conformen la tesi:  

 

1.- Estudiar i caracteritzar les argiles i ceràmiques de les poblacions catalanes on actualment, i 

en la història recent, s’hi ha desenvolupat una indústria terrissera. 

2.- Explorar diverses aproximacions de tipus analític per caracteritzar i distingir conjunts de 

mostres (ceràmiques subactuals i d’argiles) de diverses procedències geogràfiques però 

properes físicament i amb contextos geològics similars. 

3. Comprovar l’efectivitat de l’aproximació supervisada en la discriminació geoquímica de 

conjunts de mostres (ceràmiques i d’argiles) de diverses procedències geogràfiques però 

properes físicament i amb contextos geològics similars. 

4. Aplicar l’aproximació supervisada per a la classificació de mostres de ceràmica arqueològica 

com a eina per a establir-ne la seva provinença.   

5.- Desenvolupar un paquet de codi amb instruccions que permeti aplicar de forma senzilla 

l’optimització de models de tipus supervisat per a la diferenciació de grups de mostres i la 

producció de probabilitats de pertinença als grups per a mostres de provinença desconeguda.  
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Materials i Metodologies____________________________  
 

Materials 
Mostres dels grups de referència 

Un cop establert el llistat de poblacions amb tradició de producció ceràmica que serien objecte 

d’estudi, es van organitzar diferents campanyes de camp per tal de mostrejar les àrees 

d’explotació d’argiles i recopilar material ceràmic de diferents centres de producció de cada 

localitat estudiada. Part d’aquest estudi es va realitzar amb la col·laboració d’estudiants de la 

UAB i voluntaris. En total es van mostrejar un conjunt de 28 terreres de 7 poblacions catalanes 

diferents (Fig. 1). 

 

Figura 1: Diferents terreres que s’han caracteritzat: a) La Bisbal d’Empordà, b) Breda, c) Esparreguera, d) 

Quart, e) Sant Julià de Vilatorta i f) Verdú. 

La recerca sobre la localització dels afloraments d’argiles ha resultat especialment necessària en 

poblacions com Breda, Quart, Sant Julià de Vilatorta i Esparreguera, ja que les terreres no 

constaven descrites en cap document. Gràcies a la memòria oral de les persones del territori i a 

partir de fotografies aèries antigues s’ha pogut accedir a aquest coneixement que corria el risc 

de perdre’s irremissiblement. Més enllà de la tesi i projectes accessoris ja duts a terme, aquesta 

tasca de recuperació de la memòria dels usos del territori es vol posar en valor amb nous 

projectes, com per exemple una escola de terrissa a Sant Julià de Vilatorta utilitzant argiles locals 

o col·laborant amb diversos artesans ceramistes que investiguen amb argiles locals en desús.  

En el cas de Barcelona, la població té tradició de producció ceràmica però els afloraments han 

desaparegut completament sota la trama urbana de la ciutat. Les argiles de Barcelona es van 

aconseguir a partir dels materials argilosos que apareixen en sondejos del subsol. Es van utilitzar 

onze sondejos diferents, els corresponents nivells d’argiles s’han agafat com a representatius de 

les argiles de Barcelona que podrien haver aflorat en zones properes.  

En total es van recollir múltiples mostres de cada aflorament i una seixantena de mostres 

ceràmiques (Taula 1) que es van analitzar com a part del treball de tesi. Addicionalment, per a 

diversos afloraments es va comprovar que les argiles eren adients per a la fabricació de ceràmica 

coent-ne una part en un forn industrial de ceràmica fins a formar mostres ceràmiques (Fig. 2). 
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Aquesta ceràmica fabricada en el marc de la tesi es va fer servir també per avaluar els canvis 

químics i mineralògics que es produeixen en el procés de cocció de l’argila. A més, les anàlisis 

químiques d’algunes d’aquestes mostres ceràmiques també es van incorporar a la base de dades 

geoquímiques de les mostres de referència. 

 

Figura 2: Algunes de les mostres d’argila un cop cuites 

Pel que fa a l’obtenció de mostres històriques de ceràmica fetes amb argiles locals també s’ha 

necessitat  la col·laboració ciutadana per accedir a aquest material, ja que no sempre hi ha 

museus o entitats locals relacionades amb la indústria local amb qui poder establir 

col·laboracions. Atès que les anàlisis a realitzar en les ceràmiques sovint impliquen la destrucció 

de la ceràmica, ha calgut disposar de fragments o peces malmeses sense prou valor patrimonial 

per a ser exposades en museus. Es van obtenir més de 150 fragments de ceràmica provinents 

de les diferents produccions locals estudiades. (Taula 1).  

 

Taula 1: Resum del total de mostres que formen part de l’estudi 

Localitat Argiles Argiles cuites 
Ceràmiques 

locals 
Total 

Barcelona 20 - 64 84 

La Bisbal d’Empordà 17 4 15 36 

Breda 11 4 18 33 

Esparreguera 10 5 18 33 

Quart 11 3 19 33 

Sant Julià de Vilatorta 8 6 22 36 

Verdú 23 6 9 37 

TOTAL 100 28 165 292 
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Mostres arqueològiques 

Per complir amb un dels objectius del doctorat s’ha reunit un conjunt de mostres arqueològiques 

que hipotèticament poguessin tenir com a provinença algun dels grups de produccions locals 

catalanes prèviament caracteritzats. 

Es van seleccionar 5 conjunts arqueològics de característiques i cronologies diferents. Tres 

d’aquests provinents del Castell de Montsoriu (CM) i un de Torre de la Mora (TM). Ambdós 

jaciments situats molt a prop del centre de producció de Breda. També es van analitzar un 

conjunt del jaciment de la Creueta (C), molt proper al centre de producció de Quart (Fig. 3). De 

cada conjunt es van seleccionar diferents fragments de ceràmica local (entre 6 i 10 en funció de 

la disponibilitat, Taula 2) per mirar d’assignar-los provinença a partir de les seves 

característiques geoquímiques. 

 

Figura 3: Mostres representatives dels conjunts de mostres arqueològiques de provinença desconeguda i 

que forment part dels conjunts analitzats. D’esquerra a dreta: ceràmica gris de cuita reductora, ceràmica 

de cuina amb vidrat de plom, ceràmica de cuina amb vidrat acolorit en verd gòtic, tots tres conjunts 

procedents del castell de Montsoriu (CM). Ceràmica de cuina de Torre de la Mora (TM) i finalment ceràmica 

feta a mà del jaciment de La Creueta (C).  

Taula 2: Conjunt de mostres arqueològiques estudiades  

Jaciment 
arqueològic 

Tipologia Cronologia Ref. Nº mostres 

Castell de 
Montsoriu 

Ceràmica gris de cuita 
reductora 

1475-1560 DC 

CM1 7 

Ceràmica de cuina amb vidrat 
de plom 

CM2 10 

Ceràmica de cuina amb vidrat 
acolorit en verd gòtic 

CM3 6 

Torre de la 
Mora 

Ceràmica de cuina 
Finals s. IX DC – 
principis s. X DC 

TM 7 

La Creueta Ceràmica feta a mà S. IV AC C 8 
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Metodologies analítiques 
 

Per a la realització dels primers objectius de la tesi doctoral es van dur a terme diverses 

aproximacions analítiques per l’estudi de ceràmiques i argiles. Finalment però, la major part del 

treball es va centrar en la producció de dades geoquímiques mitjançant fluorescència de raigs X 

i l’explotació d’aquestes dades. 

 

Microscòpia Òptica (estudi petrogràfic) 

Es van preparar làmines primes estàndard (gruix de 

30 micròmetres) de mostres ceràmiques i de 

mostres d’argila, aquestes darreres van requerir un 

tractament previ d’inclusió en resina per a poder-les 

dotar de cohesió (Fig. 4). Totes les preparacions van 

ser elaborades pel servei de làmines primes de la 

UAB.  

L’estudi de les làmines primes es va realitzar 

fonamentalment amb un microscopi petrogràfic 

Nikon Eclipse E600 POL, disponible al departament 

de Geologia de la UAB. Dels diversos modes de 

visualització es va utilitzar sobretot la modalitat de 

llum transmesa tant amb llum no analitzada com 

amb nícols encreuats.  

El principi de funcionament del microscopi petrogràfic es basa, com en el microscopi òptic 

convencional, en la capacitat d’augment de les lents convergents amb la particularitat que l’ús 

de polaritzadors permet analitzar diverses propietats de les substàncies anisòtropes, com són la 

majoria de minerals. 

En el cas de les argiles i també en bona part de les ceràmiques, la mida de molts components és 

massa petita per a poder-la caracteritzar eficientment amb un microscopi òptic. No obstant això, 

sí que es poden obtenir força paràmetres com ara el color general, l’anisotropia de la matriu, la 

forma i distribució de la porositat o la mineralogia de les inclusions no plàstiques de mida més 

gran.  

 

Difracció de raigs X (estudi mineralògic) 

La mineralogia de mostres ceràmiques i d’argila es va investigar mitjançant la tècnica de difracció 

de raigs X de pols. En el cas de les argiles, per a algunes mostres, es va investigar específicament 

la mineralogia de les argiles (en el sentit mineralògic) presents a les mostres geològiques. 

 

Per a l’estudi per difracció, les mostres es van preparar com a pols dipositada a sobre d’un porta-

mostres. En el cas de les mostres ceràmiques vidrades, primerament es va eliminar el vidrat amb 

una mini-esmoladora elèctrica. Per a totes les mostres, prèviament a la molta, es va realitzar un 

 
Figura 4 : Porta làmines amb algunes de les 
làmines primes realitzades en el present 
estudi i una làmina prima d’una ceràmica 

subjectada amb la mà. 
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assecament en un forn a 60°C. La molta es va realitzar fins assolir un particulat d’una mida de 

125 µm amb un molí de boles (Pulverisette).  

 

Per a l’estudi específic de la mineralogia 

de les argiles es van preparar mostres 

d’agregats orientats. Partint de la pols 

preparada a 125µm, es va portar la 

mostra a suspensió en aigua per agitació. 

Al cap d’unes hores bona part de la pols 

se sedimenta però romanen en la 

suspensió les partícules d’argila més 

fines. Amb una pipeta es va extreure part 

del líquid de la suspensió i es va dipositar 

sobre el porta-mostres. Un cop evaporat 

el líquid, la mostra conté una selecció 

orientada de les argiles. La posició dels 

pics de difracció que apareixen a baixos angles (entre 2° i 10° de 2Ɵ) i la seva variació davant de 

tractaments de la mostra en una atmosfera d’etilenglicol, (C2H2OH)2 permet discriminar el tipus 

d’argiles presents a la mostra.  

El principi de funcionament de la difracció de raigs X de pols està relacionat amb la interferència 

constructiva de radiació X monocromàtica (λ) quan interacciona amb la matèria cristal·lina. És 

un fenomen amb certes analogies amb la reflexió de la llum però la radiació X no es reflecteix 

en un determinat pla físic de la matèria sinó en un pla reticular definit per l’estructura periòdica 

del mineral. La llei de Bragg (λ=2dsinƟ) estableix en quines direccions es produeix la difracció, 

essent l’espaiat reticular i Ɵ l’angle de difracció que forma el pla reticular que difracta el feix de 

radiació. A nivell experimental, l’equip conté bàsicament un generador de radiació, un porta-

mostres i un detector de radiació. Aquests components es mouen de forma coordinada per anar 

recollint tots els feixos difractats en les diverses orientacions i finalment es genera un gràfic de 

la variació de la intensitat de radiació recollida en funció dels diversos valors angulars.  

 
Les mesures de difracció es van realitzar amb un equip X’Pert Powder de Panalytical amb 

geometria Ɵ-Ɵ , ànode de coure per a la generació radiació X per impacte d’electrons accelerats, 

específicament es va utilitzar la radiació K del coure (λ=1.5406 Å) i un detector PIXcel1D. 

L’equip es troba al Servei de Difracció de Raigs X de la Universitat Autònoma de Barcelona (Fig. 

5). Per a les majoria de mostres es va realitzar un escombrat entre els valors de 5° i 60°de 2Ɵ. 

Per a la identificació de fases es va utilitzar el software X’Pert HighScore amb la base de dades 

de difractogrames PDF-2 (ICDD). 

 

Fluorescència de raigs X (estudi químic) 

Les primeres anàlisis geoquímiques de les mostres de ceràmiques i argiles es van realitzar a 

Pàdua (Itàlia) al laboratori d’espectrometria de la Università degli Studi di Padova en el marc 

d’una estada de doctorat auspiciada per la Dra. Lara Maritan. Posteriorment, quan el 

desenvolupament de la tesi va portar a la necessitat d’abordar sistemàticament l’anàlisi química 

de totes les ceràmiques i argiles mostrejades, es va arribar a un acord de col·laboració amb el 

 

Figura 5: Equip de difracció de raigs X utilitzat.  
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Dr. Ignasi Queralt (investigador del departament de geosciències de IDAEA-CSIC), permetent la 

realització de les mesures al Parc Científic i Tecnològic de la Universitat de Girona. 

Pel que fa a la preparació de les mostres, les mesures a Pàdua es van preparar com a perles per 
fusió amb tetraborat de liti (Li2B4O7) portant les mostres a una temperatura de 1150°C. En canvi, 
per a la mesura sistemàtica de totes les mostres es van agafar 5 grams de pols de mostra 
barrejada amb 0.8 grams de resina Elvacite. La mescla es va comprimir sota un pistó a una 
pressió de 20 tones durant un minut generant-se pastilles coherents i homogènies de 4 cm de 
diàmetre.   
 
La fluorescència de raigs X és una tècnica espectroscòpica en la que es produeix l’excitació 
electrònica de la mostra per irradiació amb raigs X. L’excitació electrònica  consisteix en absorbir 
energia de la radiació per a fer saltar electrons dels àtoms de la mostra a orbitals més externs 
dels que ocupen i on romanen per un breu interval de temps abans guanyar estabilitat tornant 
a ocupar nivells més interns. Els salts electrònics a nivells més interns es produeixen emetent 
l’excés d’energia en forma de fotons (de radiació X). L’anàlisi de les característiques dels fotons 
emesos tant pel que fa a energia com a longitud d’ona permet identificar la naturalesa dels 
àtoms que han estat excitats i per tant aporta informació sobre la composició química de la 
mostra analitzada. 
 

L’equipament utilitzat per a l’anàlisi 
sistemàtica de totes les mostres objecte 
d’estudi ha estat un espectroscopi S2 
Ranger de Bruker/AXS situat al laboratori 
de química analítica del Parc Científic i 
Tecnològic de la Universitat de Girona (Fig. 
6). L’equip conté un tub de raigs X amb 
ànode de pal·ladi que pot treballar amb 
una potència màxima de 50W i un detector 
XFLASH LE Silicon Drift (SDD). Es tracta d’un 
equip que treballa per anàlisi de la 
dispersió d’energies (EDXRF) de manera 
que permet mesurar tots els elements 
químics simultàniament. Les mostres en 
forma de pastilla es van mesurar en 

ambient de buit per a millorar la detecció d’elements lleugers. El temps de mesura de cada 
mostra ha estat de 400 segons. El software emprat per a transformar els espectres en valors de 
concentració del diversos elements químics ha estat el paquet SPECTRA.EDX (Bruker AXS). El 
software, de forma automatitzada, busca l’ajust a l’espectre experimental a partir de la 
combinació de subespectres teòrics i una funció polinòmica per al fons de radiació.  
 

Tractament de les dades geoquímiques (mètodes estadístics) 

S’han utilitzat dos tipus de mètodes per a tractar estadísticament els resultats de les anàlisis 
químiques obtingudes mitjançant fluorescència de raigs X. D’una banda, mètodes no supervisats 
pels quals s’investiguen les diferències i similituds entre les mostres individuals sense tenir en 
compte a quina classe (és a dir, a quina localitat) pertanyen. D’altra banda, els mètodes 
supervisats que busquen les diferències entre classes, és a dir entre els conjunts de mostres de 
cada classe, així doncs en els mètodes supervisats sí que s’utilitza com a informació la 
procedència de cada mostra. 

 

 

Figura 6:  Espectròmetre utilitzat per a l’estudi.  
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Mètodes no supervisats 

 

S’han utilitzats dos mètodes: l’anàlisi de components principals (PCA) i l’anàlisi de clústers 

jerarquitzada (HCA).  

 

El mètode PCA consisteix en reduir el nombre de variables d’un determinat problema redefinint, 

a partir de les variables inicials, a un nou conjunt de variables compostes per combinació lineal 

de les inicials a través d’uns factors. Les noves variables (o components) es trien de manera que 

les primeres que es defineixen descriguin la major part possible de la variància mostral del 

conjunt de dades que es treballen. D’aquesta manera s’assumeix que considerant un conjunt 

petit de noves variables (els components principals) ja podrem visualitzar les característiques 

del conjunt de dades analitzat sense haver de considerar un conjunt excessiu de variables. En el 

cas de les dades geoquímiques, les variables inicials són les concentracions dels diversos 

elements químics analitzats. 

 

El mètode HCA consisteix a ordenar les diverses mostres d’acord amb la seva similitud. El càlcul 

de la similitud (o distància) entre les mostres es pot realitzar de diverses maneres però és 

habitual calcular-la com si es tractés d’una distància en un espai multidimensional on cada 

dimensió és cadascuna de les variables que defineixen les mostres. Partint de les posicions de 

les mostres en l’espai, es busquen les dues mostres més properes i s’agrupen formant una nova 

mostra composta a partir de la qual es torna a calcular quines són les dues més properes. Aquest 

procediment es va repetint fins que totes les mostres queden agrupades en una única mostra. 

Aquest procés d’agrupament de mostres genera un dendrograma que és un gràfic que va 

relacionant les diverses mostres i permet tenir un criteri a l’hora d’agrupar les mostres en el 

nombre de conjunts que es vulgui. En el cas de les dades geoquímiques les mostres són 

cadascuna de les mostres (de ceràmica o argila) i les variables són les concentracions dels 

diversos elements químics. 

 

 Mètodes  supervisats 

S’han utilitzat cinc mètodes de tipus supervisat: k-nearest neighbors analysis (kkNN), random 

forest (RF), artificial neural network (ANN), linear discriminant analysis (LDA), generalized linear 

models (GLM) i linear discriminant analysis (LDA). Per a tots aquests mètodes de classificació, 

els models s’entrenen fins assolir la configuració òptima dels seus paràmetres per tal de distingir 

de forma eficient les diverses classes a les quals pertanyen les mostres analitzades. La fase 

d’entrenament es fa amb un 80% de mostres i el 20% restant (grup de dades de control) es fa 

servir per a comprovar fins a quin punt el model parametritzat ha assolit la capacitat de 

classificar correctament les mostres. En el cas de les dades geoquímiques, les mostres són 

cadascuna de les mostres (de ceràmica o argila) i les classes són les localitats a les quals 

pertanyen aquestes mostres. 

 
La capacitat de classificació dels models es calcula a partir dels encerts del model en les 
prediccions de classe que fa sobre el 20% de mostres que no han participat en la fase 
d’entrenament. Hi ha diversos paràmetres que redueixen a un únic valor l’anàlisi d’errors i 
encerts. Els que s’han utilitzat són: 
 
-L’accuracy (de vegades traduïda com exactitud) que és la proporció d’encerts respecte al total 
de prediccions. 
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-La balanced accuracy que també parteix de la proporció d’encerts respecte a prediccions però 
es calcula de forma independent per a cada classe i a continuació se’n fa la mitjana aritmètica, 
és a dir se sumen els diversos valors obtinguts i es divideixen pel nombre de classes. És un 
paràmetre adequat quan les diverses classes contenen un nombre de mostres molt desigual. 
 
-La puntuació F1 (o F1 score) que es calcula a partir de la mitjana harmònica entre la precisió 
(precision) i la sensibilitat (recall) calculada per a cada classe. Essent la precisió (P) el quocient 
entre el nombre d’encerts i el total de mostres assignades a la classe, i la sensibilitat (R) el 
quocient entre encerts i el total de mostres de la classe. Així per a una determinada classe la 
puntuació F1 seria:  

𝐹1 = 2 ·
𝑃 · 𝑅

𝑃 + 𝑅
 

 
Per obtenir un valor únic de F1 es fa la mitjana aritmètica entre tots els valors de F1 obtinguts 
per a cada classe. 
  
 
 
A continuació es detallen molt breument les característiques dels cinc mètodes supervisats que 
s’ha utilitzat: 
 
-K-nearest neighbors (kkNN): Aquest model assigna la classe a una mostra examinant a quina 
classe pertanyen les mostres que té més a la vora (els seus veïns més propers). La manera de 
calcular la distància entre mostres i el nombre de veïns considerats pot canviar d’acord amb 
diversos criteris.  
 
-Random forest (RF): Aquest model és de tipus ensemble (és a dir, que combina diversos 
submodels) on els submodels són arbres predictors o de decisió. Un arbre de decisió és 
bàsicament un conjunt de preguntes binàries (sí/no) aplicades a un subconjunt de dades i de les 
quals es dedueix una predicció de classe. La idea és que el model combina els resultats de 
diversos arbres de decisió que es van parametritzant (o entrenant) de forma independent.  
 
Artificial neural network (ANN): Aquest model s’inspira en el funcionament del cervell.  El model 
consisteix en múltiples unitats de processament d’informació (similars a neurones) organitzades 
en capes. Cada capa rep una sèrie de valors a partir de les variables inicials que caracteritzen les 
mostres, cada node transforma aquesta informació i la transfereix com a input a una nova capa 
de nodes fins que la darrera capa dona una predicció de pertinença a una determinada classe. 
 
Linear discriminant analysis (LDA) : És molt similar a la PCA en el sentit que es redefineixen unes 
noves variables com a combinació lineal de les variables originals (és a dir les concentracions 
dels diversos elements químics) però les noves components principals en comptes de buscar la 
màxima dispersió de mostres individuals busquen la màxima separació entre els centroides 
corresponents a les diverses classes (és a dir a les diverses localitats estudiades).  
 
Generalized linear models (Glmnet): És un grup de models que integra i amplia el concepte de 
regressió per relacionar dues variables a través d’una funció, anomenada funció d’enllaç, que 
s’obté per ajust a valors coneguts, de manera que la funció resultant permet predir valors 
desconeguts. En aquest cas les dues variables a relacionar són d’una banda el conjunt de 
concentracions dels diversos elements químics (l’input) i de l’altre la seva localitat o classe 
(l’output). La funció d'enllaç pot ser lineal o no lineal i sovint és més complexa que una simple 
funció.   
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Finalment, de forma similar als models que ja funcionen amb submodels, s’ha utilitzat un model 
de models que combina tots els models esmentats aquí en el que tècnicament s’anomena un 
stack (pila) de models. L’stack és un model que teòricament potencia les bondats de cada model 
i té l’avantatge que pot esquivar-ne les debilitats dels models sempre que no tots flaquegin del 
mateix mal.  
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Resultats i Discussió   _______________________________  
 

Fins al moment actual la recerca endegada en aquesta tesi doctoral ha permès publicar els 

resultats obtinguts més rellevants en dos articles en revistes amb factor d’impacte important en 

els àmbits de la mineralogia, la mineria i el processament de minerals, i els estudis i ciències 

ambientals. També s’han anat presentant resultats a congressos internacionals com European 

Meeting on Ancient Ceramics (2017, Bordeus i 2019, Barcelona). Malgrat tot, hi ha molta feina 

que, ja sigui perquè els resultats no foren els esperats o perquè encara està en fase de redacció 

per donar-hi format d’article, encara no s’han publicat. En aquest apartat es presenten els 

resultats més destacats que s’han anat obtenint ordenats de manera cronològica per tal de 

mostrar el procés a través del qual s’ha arribat a poder assolir els objectius plantejats en aquest 

projecte de recerca. 

Exploració de diverses aproximacions analítiques per caracteritzar i distingir els 

diferents grups de mostres corresponents a diverses localitats 
La primera aproximació analítica que es va provar va ser la més pròpiament geològica: l’estudi 

amb microscopi petrogràfic sobre mostres preparades en forma de làmina prima complementat 

amb l’estudi mineralògic per difracció de raigs X de pols. Això no obstant, durant el Treball de 

Final de Grau que va precedir aquesta tesi, es van explorar també altres tècniques 

complementàries a l’estudi mineralògic, com ara calcimetries per poder quantificar el CaCO3 

present a les mostres i l’espectrometria Mössbauer per a caracteritzar l’estat d’oxidació del 

ferro. Globalment, aquesta aproximació va portar a la conclusió que un estudi petrològic o 

mineralògic no és eficient a l’hora de distingir les diverses procedències dels materials que han 

estat objecte d’estudi. Les característiques texturals de la ceràmica depenen fortament de la 

granoselecció i la mescla d’argiles que hagi efectuat el mestre terrisser en cada producció 

concreta i pel que fa a la mineralogia sovint trobem els mateixos components en argiles i 

ceràmiques d’indrets diferents.  

Per il·lustrar la dificultat de l’anàlisi petrogràfica per a la identificació de procedència,  a la figura 

7a es pot veure com dues mostres de ceràmica (Q21 i Q18) produïdes a Quart presenten 

granulometries completament diferents que les fan aparèixer diferents fins i tot a ull nu. 

Observades en làmina prima (Fig. 7b) mostres de ceràmica de localitats diferents (Quart i Sant 

Julià de Vilatorta) però amb una granulometria similar acostumen a presentar el mateix conjunt 

de minerals principals (molt sovint quars i feldespats) de manera que les descripcions 

petrogràfiques acaben essent molt similars malgrat que les mostres provinguin de localitats 

diferents.  

    a) 
 
 
 
 
 
  

b) 

Figura 7: a) dues làmines primes de ceràmica local de Quart escanejades. b) fotografies de tres làmines 
primes de ceràmica local de Quart (Q24 i Q14) i Sant Julià de Vilatorta (SJV08). 
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Els estudis de la mineralogia mitjançant difracció de raigs X també poden mostrar resultats molt 

similars per a mostres de procedències diferents tal com es posa de manifest a la figura 8.   

 
Figura 8: Quatre difractogrames gairebé idèntics de mostres d’argila, dues procedents de Breda (blau) 
i dues de Quart (carabassa). S’han ressaltat els pics corresponents a fil·losilicats del grup de la mica – 
il·lita (vermell); i del grup de la caolinita – serpentina (en verd).  

 

L’ús de l’aproximació petrogràfica i mineralògica pot ser perfectament vàlida per a distingir 

produccions en determinats contextos. En particular, la presència de determinats minerals o 

litologies poc habituals en les inclusions no plàstiques de ceràmiques pot ser diagnòstica de 

procedència. Fins i tot la morfologia d’inclusions de mineralogies molt freqüents pot arribar a 

ser un indicador de procedència. Un exemple clar d’això és la presència de quars eòlic com a 

indicador de produccions tunisianes [34,35]. Ara bé, en el context d’aquesta tesi es pot 

concloure que l’aproximació petrogràfica i mineralògica no és útil i això en bona part és degut 

al context geològic similar de a totes les produccions estudiades. 

Descartada l’aproximació petrogràfica i mineralògica, la geoquímica va anar guanyant pes en el 

projecte. Ara bé, la distinció de produccions en base a l’anàlisi química tampoc és d’entrada 

evident, el nombre d’elements analitzats és elevat i genera grans volums d’informació difícil de 

processar. Cal tenir present que s’han analitzat 21 elements químics per a gairebé 300 mostres 

de referència, generant més de 6000 valors numèrics a tenir en compte.   

A més, l’anàlisi química té la dificultat afegida que conjunts mineralògics diferents poden arribar 

a donar lloc, almenys teòricament, a resultats idèntics d’anàlisi química. Els mètodes habituals 

de definició de grups (o si més no d’establiment de diferències entre mostres) tampoc van 

permetre la distinció entre les diverses procedències. Des dels gràfics en què es comparen 

parelles d’elements fins als més elaborats mètodes d’anàlisi no supervisat (PCA i HCA), tots ells 

fracassen (Fig. 9). Això és degut a que la variabilitat de concentracions dins d’una determinada 

producció és major o similar a les diferències que hi ha entre mostres de diferents procedències. 

Per tant, els intents de mostrar gràficament diferències sempre donen com a resultat gràfics en 

què els núvols de punts formats per mostres de diferents procedències se solapen 

completament o en bona mesura.   
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Figura 9: a) Comparació a través de parelles d’elements químics de les mostres dels grups de referència on 

es posa de manifest l’elevat  grau de solapament. b) Gràfic HCA on s’observa que les mostres d’un dels 

grups (la Bisbal) no queden agrupades sinó repartides en zones allunyades del dendrograma resultant.  

 

 

Definició i distinció dels grups de referència mitjançant mètodes supervisats 
No hi havia cap garantia que la resolució del problema plantejat en la tesi tingués solució. 

Afortunadament però, els mètodes supervisats d’agrupament de dades geoquímiques sí que 

han permès assolir la pretesa distinció.   

La superioritat dels mètodes supervisats està relacionada amb el fet que la cerca d’una solució 

està orientada a través del procés d’entrenament de dades. Així, l’algoritme subjacent al model 
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va provant diverses configuracions i pot anar-se perfeccionant automàticament per aconseguir 

assignar a totes les mostres, la seva procedència. En aquest procés de perfeccionament es diu 

que el model aprèn a fer allò que se li demana i si el procés és efectiu, després és capaç de 

determinar correctament la procedència de mostres alienes al procés d’entrenament. La 

manera com el model determina la procedència depèn de com està dissenyat el seu algoritme 

però sempre té l’avantatge que aprofita totes les dades disponibles i que pot establir condicions 

molt elaborades difícilment imaginables sense el suport dels algoritmes.  

Cal destacar que tots els models utilitzats, després de passar pel procés d’entrenament, han 

tingut taxes d’èxit notables valorades ja a partir de la taxa d’encerts en la predicció de la 

procedència de les mostres del grup de control (el 20% de les dades de referència). Tots els 

models presenten valors mitjans molt elevats d’exactitud i de tots els altres paràmetres d’anàlisi 

d’errors i encerts. Així, els percentatges d’encert se situen estadísticament al voltant del 80% 

per a tots els models excepte per al model kkNN, amb valors mitjans lleugerament inferiors 

(~75%). Els valors d’exactitud obtinguts al primer article (publicat a Minerals MDPI) són 

lleugerament superiors als obtinguts en el segon article (publicat a Sustainability MDPI). Aquesta 

pèrdua d’exactitud (d’aproximadament un 3%) pot estar relacionada amb la incorporació d’un 

nou grup de referència (Barcelona) i el conseqüent increment de complexitat que això 

comporta. Així doncs, una de les limitacions que podria tenir la metodologia explorada és el 

nombre de grups de referència que es poden arribar a gestionar conjuntament. 

 

 

Utilització de mètodes supervisats per a la classificació de mostres de ceràmica 

arqueològica com a eina per a establir-ne la provinença. 
Els bons indicadors de la capacitat dels models degudament entrenats d’assignar correctament 

la provinença de les mostres van donar confiança per afrontar el següent objectiu. El següent 

pas ha estat aplicar aquesta capacitat a mostres d’origen realment desconegut. Malgrat tot, per 

poder demostrar aquesta capacitat no n’hi ha prou d’analitzar qualsevol tipus de mostres 

arqueològiques i aplicar els models de classificació. La classificació només té possibilitats d’èxit 

si es compleix l’assumpció que les mostres que es volen classificar pertanyen realment a alguna 

de les classes (és a dir, localitats) definides a partir de les mostres de referència. Cal fer una 

selecció molt acurada de les mostres per tal que això passi. En aquest sentit, la metodologia 

presentada no pretén substituir cap de les tècniques utilitzades per caracteritzar, 

arqueològicament i arqueomètricament, les restes de ceràmica. De fet és l’anàlisi del conjunt 

d’informacions prèvies, com ara el context arqueològic, la cronologia, la tipologia o l’aspecte de 

les mostres el que permet tenir majors possibilitats de satisfer l’assumpció.   

Els resultats presentats a l’article publicat a Sustainability MDPI mostren que dels cinc conjunts 

de mostres arqueològiques, només un procedeix clarament d’una de les classes (concretament 

Barcelona). Amb aquest estudi de cas, també s’ha posat de manifest que per tal d’aplicar els 

models de classificació a ceràmiques arqueològiques cal prendre diverses precaucions. Cal que 

les mostres arqueològiques s’analitzin exactament seguint el mateix protocol analític que les 

mostres de referència (el mateix tipus de preparació de mostra, el mateix conjunt d’elements 

químics analitzats i si és possible, el mateix aparell per fer les mesures). També convé que el 

conjunt de mostres arqueològiques siguin representatives de la tipologia ceràmica sobre la que 

es pretén determinar la provinença. Com que l’aproximació que s’utilitza és de tipus estadístic, 

cal cercar la provinença d’un conjunt de mostres, si és possible amb un grup d’almenys 7 mostres 
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i interpretar la validesa dels resultats també amb criteri estadístic. L’estadística en els resultats 

no només prové del fet que s’analitza un conjunt de mostres sinó també de l’ús de diversos 

models de classificació i de l’ús de diversos conjunts d’entrenament (és a dir diverses particions 

80/20 generades aleatòriament). Finalment cal tenir en compte que els models sempre 

assignaran una classe de referència (és a dir localitats) a qualsevol mostra que introduïm, no 

tenen la capacitat d’identificar mostres que no pertanyen a cap de les classes de referència.  

En el cas d’estudi presentat es conclou que s’ha pogut determinar la provinença d’un dels 

conjunts arqueològics (la ceràmica de cuina amb vidrat de plom procedent del jaciment 

arqueològic del Castell de Montsoriu) perquè tots els models apunten estadísticament (amb 

percentatges elevats, de l’ordre del 70% o superiors) a assignar la classe ‘Barcelona’ a aquest 

conjunt de mostres. En els altres conjunts analitzats no s’observa una tendència tan sistemàtica 

a assignar estadísticament una determinada classe a les mostres. Els corresponents 

percentatges d’assignació de classe són molt més repartits entre les diverses classes i varien 

força en funció de quin model de classificació s’apliqui. Així doncs, quan no s’observa una 

tendència clara s’ha de concloure que les mostres no provenen de cap de les localitats de 

referència. És destacable que malgrat haver seleccionat 5 conjunts de mostres arqueològiques 

procedents de jaciments propers a alguna de les localitats de referència i amb hipòtesis 

arqueològiques que apuntaven a procedències en alguna de les localitats de referència, la 

metodologia només ha pogut confirmar una de les hipòtesis arqueològiques. Així, per exemple, 

la provinença del conjunt de mostres de ceràmica vidrada acolorida en color verd gòtic (també 

trobada al Castell de Montsoriu) no s’ha pogut acreditar malgrat que era el conjunt per al qual 

arqueològicament s’apuntava amb més seguretat a un origen de Barcelona. Això indicaria que 

l’origen d’aquestes mostres és una localitat no recollida entre les classes de referència, o bé que 

les mostres que conformen la classe barcelonina no són completament representatives 

d’aquesta localitat.  

 

 

Supervised Provenance Analysis. Una nova eina per a estudis de provinença de 

restes arqueològiques. 
Finalment, un altre resultat de la tesi ha estat posar a disposició de la comunitat científica un 

codi preparat per a reproduir de forma relativament senzilla el tipus d’aproximació supervisada 

presentat en els dos articles que s’han publicat. Es pretén que els usuaris puguin aprofitar la 

base de dades creada i en puguin generar de noves amb altres localitats de referència. És a dir, 

que puguin utilitzar els models supervisats que s’han presentat però que també puguin afegir-

ne de nous. Tot plegat amb l’objectiu final que en els estudis de determinació de procedència 

de ceràmica arqueològica s’hi afegeixi la metodologia presentada com a eina addicional, una 

eina que permet obtenir resultats allà on altres aproximacions fracassen.  

En programació existeixen diferents tipus de llenguatge, en aquest cas s’ha utilitzat el llenguatge 

R. Aquest, igual que la resta, no és fàcil ni intuïtiu per a un profà en programació i pot arribar a 

resultar complex de fer servir. Es requereix experiència i dedicació per poder generar codi, ni 

que sigui només per a enllaçar codis d’altri o instal·lar i explotar les funcionalitat de les diverses 

llibreries d’R. En aquest sentit, s’ha generat un document de projecte R (.Rproj) que s’utilitza a 

partir d’un codi escrit en un format més senzill, RMarkdown (.Rmd), aquest combina fragments 

de text amb instruccions i informació per a l’usuari entre els fragments de codi R. Tots els canvis 

que s’hagin de fer en el codi per fer-lo servir en les seves diverses opcions estan explícitament 
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indicats a les instruccions, tot i que els canvis sempre són opcionals. Les úniques modificacions 

que són veritablement necessàries són la modificació de les bases de dades geoquímiques (del 

conjunts de mostres de referència i del conjunt de mostres arqueològiques sobre el qual es 

vulgui determinar la provinença). Aquestes dades es poden modificar simplement canviant els 

corresponents fulls Excel que serveixen d’input. La lectura dels resultats també es pot fer a 

través d’un fitxer Excel que es genera automàticament amb l’execució del codi. També s’ha 

posat a disposició de qui ho necessiti un manual per a facilitar la instal·lació del programari lliure 

R i tot allò que es necessita per a la correcta execució del projecte R. 

El potencial d’aplicació d’una eina d’aquests tipus és molt ampli però requereix acotar bé el 

problema de determinació de provinença, és a dir, cal tenir clar quines són les localitats d’origen 

plausibles i que sigui viable fabricar-ne una base sòlida de dades de referència. Amb aquestes 

condicions, la metodologia es pot aplicar a qualsevol lloc del món, a mostres de cronologies 

diverses. Per exemple, a ceràmica subactual amb finalitats d’autentificació i a ceràmica antiga 

amb finalitats de caire arqueològic. A més, l’objecte d’estudi no s’ha de limitar estrictament a 

mostres de ceràmica i podria obrir-se a altres materials. 

 

 

 

En definitiva, el recorregut que s’ha fet al llarg d’aquest doctorat ha donat prou bons resultats. 

Els objectius plantejats s’han assolit i amb ells es pretén que altres segueixin i puguin aprofitin 

la feina feta. L’ampli ventall de possibilitats que s’obre seria inabastable en un únic projecte de 

tesi, però retrospectivament es pot pensar que han quedat pendents algunes investigacions 

complementàries a allò que s’ha presentat que sí que s’hi podrien haver inclòs, o més aviat que 

hauria estat desitjable haver-les abordat. Així, en el marc de les produccions ceràmiques 

subactuals, objecte d’estudi en l’article publicat a Minerals MDPI, la caracterització hauria 

d’ampliar-se també, com a mínim, a Miravet (Rivera d’Ebre) amb tallers encara actius avui dia. 

Si no s’ha inclòs en aquest estudi ha estat per motius de proximitat i manca de recursos. Es va 

prioritzar abordar el repte de la distinció entre centres productors molt propers i amb argiles de 

contextos geològics similars. D’altra banda, en el marc de l’estudi de conjunts de mostres 

arqueològiques i al constatar que dels cinc estudiats només la provinença d’un ha quedat ben 

determinat, hauria calgut cercar altres conjunts i sotmetre’ls al mateix estudi. Finalment, també 

hauria estat interessant demostrar que la metodologia és exportable a altres tipus de materials, 

confirmació que arribarà ben aviat en forma d’article.  
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Conclusions finals__________________________________  
 

• Les anàlisis petrogràfica i mineralògica no són eficients a l’hora de relacionar produccions 

ceràmiques i sediments argilosos amb les seves corresponents zones d’origen, si aquestes 

zones d’origen comparteixen contextos geològics similars. 

 

• Els mètodes estadístics de tipus no supervisat (PCA i HCA) sobre conjunts de dades 

geoquímiques de ceràmiques i sediments argilosos no són eficients a l’hora distingir diversos 

grups de mostres corresponents a les diverses zones d’origen. Aquesta conclusió hauria de 

posar en alerta els arqueòlegs que utilitzen aquests mètodes per a definir grups de 

referència. 

 

• Els mètodes estadístics de tipus supervisat, a través d’un procés d’entrenament automàtic 

de dades, permeten assignar correctament l’origen a mostres, les dades de les quals no han 

format part del procés d’entrenament (amb percentatges d’encert de l’ordre del 80%).  

 

• La metodologia presentada, amb la definició de grups de referència mitjançant l’ús dels 

models de tipus supervisat, té el potencial d’aplicar-se per a l’acreditació de l’ús d’argiles 

locals en la indústria de la ceràmica tradicional. Atès que les empreses de ceràmica ja han de 

fer anàlisis químiques periòdiques per temes de control de qualitat i salut, l’aplicació 

d’aquesta metodologia no hauria de representar un sobrecost per a la indústria. 

 

• S’ha pogut aplicar i demostrar l’efectivitat dels models supervisats per a estudis de 

provinença a través d’un cas d’estudi amb cinc conjunts de ceràmica arqueològica. 

 

• S’ha corroborat amb una rigorosa aproximació arqueomètrica la hipòtesi dels arqueòlegs 

sobre la provinença d’un conjunt de ceràmica de cuina amb vidrat de plom procedent del 

Castell de Montsoriu i datada entre els anys 1475-1560 DC. Es pot afirmar amb molta fiabilitat 

que es tracta d’una producció local de Barcelona. En canvi les hipòtesis de provinença dels 

altres quatre conjunts queden en entredit. 

 

• Per tal d’utilitzar la metodologia presentada, amb l’ús dels models de tipus supervisat, és 

imprescindible disposar d’un nombre relativament ampli de mostres, tant per a la definició 

de les classes de referència com per a la investigació de la provinença de mostres 

arqueològiques. És difícil d’establir quin és el mínim de mostres ja que dependrà del grau de 

similitud entre les classes i de la seva variabilitat interna. En el cas que s’ha presentat, les 

classes de referència amb menor nombre mostres en contenen 33. I els grups de mostres 

arqueològiques com a mínim en contenen 6. 

 

• Les funcionalitats de la metodologia presentada, amb l’ús dels models de tipus supervisat, 

tant per a la definició de les classes de referència com per a la investigació de la provinença 

de mostres arqueològiques es poden exportar fàcilment a altres contextos i es posen 

lliurement a disposició de la comunitat científica mitjançant un projecte R amb instruccions 

autoexplicatives, descarregable des del portal de codi Github: 

  https://github.com/AnnaAnglisano/SPA_Supervised_Provenance_Analysis/  
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Línies de Futur_____________________________________ 
 

L’optimització de models de classificació de tipus supervisat s’ha aplicat a una extensa base de 

dades geoquímica per a: i) la distinció de produccions ceràmiques subactuals; ii) identificació de 

la provinença de restes ceràmiques d’origen desconegut. La base de dades que s’ha produït 

cobreix un extens nombre de mostres d’un total de 7 centres productors (i les seves 

corresponents argiles). Com a línies de futur es planteja l’ampliació de la base de dades a nous 

centres de producció de la mateixa zona estudiada (Catalunya) però també a zones del món 

completament diferents. És una línia de treball que no necessàriament ha de ser desenvolupada 

pels promotors de l’aplicació d’aquesta metodologia supervisada, sinó que es pretén donar-la a 

conèixer i proporcionar les eines per tal que qui vulgui pugui contribuir a exportar la metodologia 

a altres contextos geogràfics. 

A banda de continuar la seva aplicació en els àmbits d’estudi explorats en la present tesi també 

es planteja com a línia de futur, l’aplicació de la metodologia a l’anàlisi de mostres d’altres 

tipologies, més enllà de les ceràmiques (i argiles). En aquest sentit, actualment s’està treballant 

en l’aplicació de l’aproximació supervisada per a la identificació de la provinença de marbres 

arqueològics. El cas d’estudi que s’està abordant pretén determinar si diversos marbres 

arqueològics tenen la seva provinença geològica en afloraments de Ceret o Gualba. Els marbres 

d’ambdues localitats presenten unes característiques molt similars. Les tècniques 

arqueomètriques que generalment s’utilitzen per als estudis de provinença de marbres 

(petrografia, isotopia estable de C i O, catodoluminescència) no permeten la distinció clara entre 

les dues localitats. Partint  d’una base de dades geoquímica formada amb anàlisis de mostres de 

marbre de les pedreres d’ambdues localitats es podran entrenar els models per fer que puguin 

distingir els dos orígens. Si s’assoleix èxit en l’entrenament, s’espera poder aconseguir la 

determinació de provinença dels marbres arqueològics. La feina es troba molt avançada i es 

preveu culminar-la en forma de publicació. 
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