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Chemische Zusammensetzung romischer Glasfunde als Hilfsmittel
zu ihrer numerischen Klassifikation

Teil 2!). Numerische Klassifikation von 31 gefdrbten romischen Gebrauchsgldsern

Von Erich Kny, Gerhard Nauer, Wien, und Thea Elisabeth Haevernick, Mainz

(Mitteilung aus dem Institut fiir Physikalische Chemie der Universitdt Wien)
(Eingegangen am 28. Dezember 1979)

31 gefdrbte romische Glasfunde aus dem 1. Jh. n. Chr. wurden
einer Analyse mit den Methoden der numerischen Klassifikation un-
terzogen. Als Klassifikationsmerkmale dienten die Gehalte an
20 Haupt-, Spuren- und Nebenelementen. Es ergibt sich mit hierar-
chischen und nichthierarchischen Klassifikationsmethoden eine mehr
oder weniger eindeutige Aufteilung der Glasfunde nach der Eigenfar-

be. Die enge Beziehung zwischen Eigenfarbe und chemischer Zusam-
mensetzung wird in erster Naherung als Optimalitdtskriterium
fiir eine Klassifikation verwendet. Die Klassifikationsmethode
K-MEANS erweist sich unter den nichthierarchischen Methoden
als der beste Kompromif zwischen Rechenzeit-Okonomie und opti-
maler Differenzierung.

Chemical composition of Roman glass finds as an aid to their numerical classification
Part 2. Numerical classification of 31 coloured Roman utily glasses

31 coloured Roman finds from the first century AD were analysed
and classified numerically. Their contents of 20 main, impurity and
secondary elements were used as the characteristics for classification.
Both hierarchic and non-hierarchic methods of classification then
produced a fairly clear distribution of the finds according to their

characteristic colour. The close correlation between colour and chemi-
cal composition served, as a first approximation, as the criterion for
classification. The K-MEANS method of classification proved to be
the best compromise between economy of computation and optimum
differentiation among non-hierarchic methods.

La composition chimique des objets en verre mis a jour au cours des fouilles romaines en tant que critére de classification numeérique
2m¢ partie. Classification numeérique de 31 verres colorés romains d’usage courant

On a analysé 31 objets datant du 1% siécle aprés J.C. en employant
des méthodes de classification numérique. On a retenu comme critéres
les teneurs en 20 éléments chimiques principaux, secondaires et oligo-
éléments. Des méthodes hiérarchisées et non hiérarchisées ont permis
d’obtenir ainsi un regroupement plus ou moins bien défini des objets

1. Einleitung

Fiir den Erfolg einer numerischen Klassifikation ist
eine geeignete Probenauswahl Voraussetzung. Ein weite-
rer wichtiger Schritt ist die Auswahl geeigneter Klassifika-
tionsmethoden. Eine grof3e Anzahl an Methoden steht zur
Verfiigung [1]. Es bestehen aber keine allgemein aner-
kannten Optimalitdtskriterien fiir die Giite oder Signifi-
kanz einer Klassifikation. Die zu wéhlende Klassifika-
tionsmethode muf} vielmehr danach ausgesucht werden,
ob die erhaltene Klassifikation hinsichtlich anzuwenden-
der Kriterien Sinn ergibt. Die enge Beziehung Farbe —
chemische Zusammensetzung der Glidser wurde dazu ver-
wendet, die Ergebnisse einiger Klassifikationsmethoden
zu liberpriifen. Datenmaterial und die zu verwendenden
Klassifikationsmethoden sind in Teil 1 dieser Studie be-
schrieben [2].

1) Teil 1. Definitionen, Methoden und theoretische Uberlegungen
zur Anwendung numerischer Klassifikationsmethoden auf Glaspro-
ben. Glastechn. Ber. 53 (1980) Nr. 5, S. 140—143.

d’apreés leur couleur. Le rapport étroit entre la couleur et la composition
chimique a été utilisé, par approximation d’ordre premier, comme
critére d’optimisation de la classification. La méthode K-MEANS
s’avére la meilleure méthode non hiérarchisée car elle permet d’effectu-
er a la fois un calcul rapide et une différenciation optimale.

2. Probenmaterial

Als Probenmaterial diente eine Zufallsstichprobe von
31 geférbten romischen Glésern aus dem 1. nachchristli-
chen Jahrhundert. Ein Glasfund aus dem 5. Jh. v. Chr.
wurde ebenfalls in die Stichprobe aufgenommen. Datie-
rung, Farbe und Herkunft sind in Tabelle 1 ange-
fiihrt.

3. Ergebnisse hierarchischer Klassifikationsmethoden

Als Eigenschaften fiir die numerische Klassifikation
wurden die Gehalte an 16 Elementen — Ca, Mg, Mn, Al,
Fe, Pb, Sb, Cu, Ti, Ni, Zr, Sn, V, Co und Ag — herangezo-
gen. Ahnlichkeitsmatrizen wurden sowohl mit euklidi-
schen Distanzen als auch mit Korrelationskoeffizienten
erstellt. An Klassifikationsmethoden fanden die
UPGMA?)-, die Single- und die Complete-linkage-Metho-
de Verwendung [1]. Fiir jede dieser Methoden wurde aus

2) Unweighted Pair-Group Method using Arithmetic Averages
[1].
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Tabelle 1. Untersuchtes Probenmaterial

Glas Farbe Fundort Farbenkiirzel

Nr.
1 giftgriin Regensburg g = griin
2 dunkelblau Regensburg b =blau
3 dunkelblau Regensburg b
4 dunkelblau Regensburg b
5 blau Heuneburg b
6  blau/wei Vindonissa U
7 purpur Vindonissa p = purpur
8 honigbraun Vindonissa r = braun
9 bernsteinbraun Vindonissa r

10 hellgraublau/opak Vindonissa |

11 opak/griin Vindonissa ¢

12 opak/himmelblau Vindonissa ]

13  opak Vindonissa / = opak

14 blauklar/weiBopak Vindonissa [

15  opak/milchwei3 Vindonissa /

16  opak/lavendelblau Vindonissa |

17 weiBopak Vindonissa /

18 schwarzgriin Regensburg g

19  braun/weil Bregenz f

20  klar/griinlich Bregenz g

21  braun/weifl Bregenz f

22 blau Bregenz b

23 kobaltblau Bregenz b

24 braun Bregenz r

25 tiirkisblau Bregenz t = tiirkis

26 griin Gurina g

27 blau Gurina b

28 blau Gurina b

29 braun Gurina r

30  griin Gurina g

31 purpur Gurina r

32 dunkelblau Gurina b

Tabelle 2. Korrelationskoeffizienten rcg zwischen cophenetischer
Ahnlichkeitsmatrix und urspriinglicher Ahnlichkeitsmatrix

Ahnlichkeitsmatrix Methode
UPGMA  complete single
linkage linkage
euklidische Distanz 0,901 0,82 0,86
Korrelationskoeffizient 0,77 0,75 0,63

den jeweiligen Phenogrammen die cophenetische Ahn-
lichkeitsmatrix errechnet und mit der urspriinglichen
Ahnlichkeitsmatrix verglichen. Die zugehorigen Korrela-
tionskoeffizienten sind in Tabelle 2 zusammengestellt.

In Bild 1 ist ein Dendrogramm der 32 Gléser, das aus
einer euklidischen Distanzmatrix nach der UPGMA-Me-
thode errechnet wurde, wiedergegeben. Obwohl diese Me-
thode den hochsten Wert des cophenetischen Korrela-
tionskoeffizienten r.g aufweist und somit die beste Repré-
sentation der urspriinglichen Distanzmatrix darstellt, er-
gibt auch eine Klassifikation mit der UPGMA-Methode
an einer Korrelationsmatrix Ergebnisse, die weitgehend
mit den an einer Distanzmatrix erzielten {ibereinstimmen
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Bild 1. Dendrogramm einer Stichprobe von 32 gefdrbten Glédsern.

Clusterbildung mit UPGMA, basierend auf euklidischen Distanzen,

Kennzeichnung und Farbenkiirzel siche Tabelle 1, d. . . euklidische
Distanzen.
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Bild 2. Dendrogramm einer Stichprobe von 32 gefdrbten Gldsern.
Clusterbildung mit UPGMA, basierend auf Korrelationskoeffizienten,
Kennzeichnung und Farbenkiirzel siehe Tabelle 1.

(Bild 2). Cluster, die mit den Eigenfarben der Proben
korrelieren, sind in den Bildern 1 und 2 zu erkennen. Bei
der Klassifikation an Hand der Korrelationskoeffizienten
ist die Gruppenbildung im Dendrogramm besser aus-
gepragt und gut zu erkennen (Bild 2).
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Erschwerend fiir die Klassifikation bei dieser Stich-
probe von 32 gefdarbten Glidsernist der Umstand, daf3 viele
Proben opak, also getriibte Glédser sind, oder, wie hdufig
bei verzierten Glasgegenstinden der Antike, aus zwei
oder mehr Glassorten bestehen. Zur Vereinfachung soll-
ten also moglichst entweder nur klare gefirbte Proben
oder nur opak gefirbte Verwendung finden. Die Zuord-
nung wird andernfalls, wenn sich Spuren- und Nebenele-
mentgehalte von mehreren Triibungs- und Férbemitteln
iiberlagern, nicht mehr so eindeutig sein. Dies zeigt auch
die Stichprobe von 32 gefirbten Glésern: relativ enge
Clusterbildungen wie eine griin-gelb-braune Gruppe, eine
purpurne Gruppe, eine griine Gruppierung und drei blaue
Gruppierungen. Dazwischen liegen zumeist opak gefarb-
te Proben, die sich nicht so gut einfiigen lassen. Um eine
Vorstellung von der Anordnung der 32 Gldser (OTU) im
hyperdimensionalen Objektraum zu gewinnen, wurde mit
der Hauptkomponentenanalyse eine Darstellung in drei
Dimensionen entsprechend den ersten drei orthogonalen
Hauptachsen versucht. Das Resultat (in dreidimensiona-
ler Projektion) zeigt Bild 3. Der cophenetische Korrela-
tionskoeffizient zwischen der Distanzmatrix im Hyper-
raum und der Distanzmatrix im dreidimensionalen Pro-
jektionsraum betragt 0,90. Die drei gezeigten orthogona-
len Hauptachsen stellen eine Linearkombination der ur-
spriinglichen Variablen dar und beinhalten noch 60,5 %
der urspriinglichen Information. Trotzdem sind auch in
dreidimensionaler Projektion die wichtigsten Cluster
noch gut zu erkennen: Gliser Nr. 2 bis 4: blau; Nr. 6, 23,
28, 32: blau; Nr. 8, 29, 21, 9, 19, 30, 20, 24: griin, gelb,
braun; Nr. 1, 18: griin; Nr. 10 bis 13: opak. Die Sonder-
stellung von Glas Nr. 5 und den Glidsern Nr. 17 und 25
(tiirkis) ist ebenfalls deutlich sichtbar.

3.1. Diskussion der Ergebnisse

Die weitgehend analog nach den Farben erfolgte
Gruppierung und Differenzierung der 32 Gliser im Hy-
perraum deutet auf den engen Zusammenhang zwischen
chemischer Zusammensetzung der Proben und ihrer Far-
bigkeit hin. Dies entspricht auch vollig dem heutigen Wis-

Bild 3. Projektion von 32 Glédsern (OTU) aus dem Objekt-

raum (A-Raum) in drei Dimensionen entlang der ersten drei

orthogonalen Hauptachsen. Die Achsen sind eine Linear-
kombination der urspriinglichen Variablen.

sen tliber Farbe und Firbung von Glisern sowie antike
Farbemethoden.

Farbe wird bei Glas erzielt durch Zusatz von Elemen-
ten der Nebengruppen, die entweder schon durch die
Rohstoffe des Glasgemenges in das Glas eingebracht wer-
den (z. B. Eisen, das griine oder braune Farbtone verur-
sacht) oder durch Zuschldge zum Gemenge. In der Antike
waren dies gewisse Minerale oder Schlacken. Neben den
charakteristischen firbenden Elementen (wie z. B. Kobalt
bei Blauglédsern) wurden mit diesen Zuschlédgen auch typi-
sche Begleitelemente (z. B. Nickel, Arsen und Kupfer bei
Kobaltmineralien) eingebracht.

Fiir diese Klassifikation an Hand der Zusammenset-
zung sollte als Kriterium die ,,chemische Ahnlichkeit*
oder ,,chemische Nicht-Ahnlichkeit* der Proben benutzt
werden. Chemisch dhnliche Gliser sollen eine homogene
Gruppe bilden und sich von anderen Gruppen deutlich
unterscheiden. Dazu wire vorerst der Begriff ,,chemische
Ahnlichkeit“ exakt zu definieren, geeignete Methoden zu
seiner Messung auszuwahlen und dann die entsprechende
Klassifikationsmethode anzuwenden.

Als erste empirische Losung kann die oben gezeigte
Beziehung chemische Zusammensetzung—Eigenfarbe be-
nutzt werden. Die Eigenfarbe stellt dann ein erstes Opti-
malitétskriterium fiir die Auswahl von Klassifikationsme-
thoden hinsichtlich der chemischen Ahnlichkeit von Glas-
proben dar.

Die relativ grobe Beschreibung der Probenfarbe fiihrt
zu mehrdeutigen Befunden, wie z. B. zu mehreren blauen
Gruppen unterschiedlicher chemischer Zusammenset-
zung. Eine Verbesserung der Ergebnisse liee sich sicher
noch durch eine exaktere Beschreibung der Farben, z. B.
durch ihre Absorptionskurven und deren Maxima, errei-
chen.

Eine Undifferenziertheit anderer Art tritt bei der
Gruppierung griin/braun auf. Griine und braune Gléser
werden meist durch Eisenzusétze erzeugt; das Auftreten
eines griinen oder braunen Farbtons hidngt von der Wer-
tigkeit des Eisens ab (griin bei Fe(I), braun bei Fe(III)).
Die Wertigkeit des Eisens ist ihrerseits abhédngig von der
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Tabelle 3. Vergleich zweier nichthierarchischer Klassifikationsme-
thoden. Acht vorgegebene Cluster. (Bezeichnung und Farbenkiirzel
siche Tabelle 1)

Tabelle 4. Vergleich zweier nichthierarchischer Klassifikationsme-
thoden. Neun vorgegebene Cluster. (Bezeichnung und Farbenkiirzel
siche Tabelle 1)

Cluster Nr. K-Means Cluster Nr. K-Means

1 lg, 18g,26¢g 1 1g,26g, 25t

2 4b,3b,2b 2 4b,3b,20

3 5b 3 5b

4 8r,9r,15/,19¢,20g, 21¢, 24r,291,30¢g 4 7p,8r,9r,197420¢g,29r1,30¢g

5 17/ 5 18¢g

6 13/, 101, 128, 11¢ 6 13/, 10W, 1298, 11¢

7 28b, 32b, 27b, 23 b, 16Y, 14Y, 6%, 22b 7 31p, 17/

8 31p, 7p, 25t 8 28b, 32b,27b, 23 b, 6¥, 14Y, 164
9 22b, 15/, 214, 24r

Clugter NE, - Compronl Cluster Nr. K-Centroid

1 lg, 18¢g,26¢g ) lg 18g 268

2 ki 3b 2y 2 4b,3b,2b

3 Al 3 5b

4 g(;,gQr, 15/, 19¢, 20g, 21¢, 22b, 24r, 291, q e 191‘,20g,21x‘,24r,’29r,30g

5 11¢ 5 11g

6 13/, 10, 124 6 13/, 104, 124

7 28b, 32b, 27b, 23 b, 16, 144, 64 1 81 pe T s ATY

8 31p, 7p, 17/, 251 8 28b,32b,27b, 23 b, 6%
9 22 b, 144, 16H, 15/, 25t

Flammenfiihrung bei der Herstellung des Glases, von
Reduktionsmitteln (vor allem Kohlenstoff) und vom Ver-
héltnis der sauren (SiO,) zu basischen (Na,O, K,0) Be-
standteilen. Die chemische Zusammensetzung spielt also
hier, da kaum andere Spurenelemente bei der Erzeugung
von braunem oder griinem Glas eingebracht werden,
hochstens eine sekundére Rolle. Genau das ist aber auch
in den Bildern 1 und 2 zu beobachten; die beiden ,,griinen
Gldser“ Nr.20 und Nr. 30 bilden einen einheitlichen
Cluster mit anderen ,,braunen Gldsern“. Konnte man bei
der Bestimmung der chemischen Zusammensetzung zwi-
schen Fe(IT) und Fe(III) unterscheiden und nicht nur den
Gesamteisengehalt bestimmen, so miifliten sich ohne
Zweifel die braunen Gléser von den zwei griinen Glédsern
unterscheiden lassen.

4. Ergebnisse nichthierarchischer Methoden

Da dem vorliegenden Probenmaterial eine nichthier-
archische Klassifikation angemessener erscheint als eine
hierarchische, wurden auch nichthierarchische Methoden
der Klassifikation erprobt. In den Tabellen 3 und 4 sind
die Ergebnisse zweier Methoden, des K-Centroid-Verfah-
rens nach Diehr [3] und des K-Means-Verfahrens nach
McQueen [4], vergleichend dargestellt.

Bei beiden Methoden tritt weitgehend eine Clusterbil-
dung analog den Eigenfarben der Proben auf. Bei der

Methode K-Centroid ist die Ubereinstimmung allerdings
etwas besser ausgepragt (besonders Cluster 4 und Clus-
ter 9 in Tabelle 4). Sind acht Clustergruppen vorgegeben,
so sind nur ganz unwesentliche Anderungen im K-Means-
System gegeniiber dem K-Centroid-System vorhanden.
Interessante Anderungen ergeben sich fiir den Fall, daB3
neun Clusterungen vorgegeben werden. Im K-Means-
System werden die purpurfarbigen Glaser nicht wie bei K-
Centroid in einem Cluster vereinigt, sondern — allerdings
mit grof3en Abstdnden vom Schwerpunkt des jeweiligen
Clusters — dem Cluster 4 (braun/griin) bzw. dem Clus-
ter 7 (opak/purpur) zugeteilt. Auch das Glas mit der
Eigenfarbe tiirkis wird nun dem ,,griinen* Cluster 1 und
nicht wie bei K-Centroid dem blauen Cluster 9 zugeteilt.
Wie aus Bild 3 ersichtlich ist, sind diese Unterschiede aus
der relativ isolierten Position der purpur und tiirkis geférb-
ten Proben verstidndlich.

4.1. Diskussion der Ergebnisse

Férbende Elemente und Elementkombinationen, die
zu dieser Zeit im romischen Kulturkreis in Verwendung
waren, lassen sich nun direkt aus den Clustergruppen und
deren durchschnittlichen Elementkonzentrationen able-
sen. Eine Gegeniiberstellung Farbe—fdrbende Elemente
samt Hauptkennzeichen der einzelnen Gruppen findet
sich in Tabelle 5.

36
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Tabelle 5. Farbe, firbende Elemente sowie Hauptkennzeichen der
Gruppenunterscheidung an Hand einer Stichprobe von 31 gefarbten
romischen Gebrauchsgldsern aus dem 1. Jh. n. Chr.

Farbe farbende Elemente Gruppenunterscheidung
purpur Mn(II), Mn(III) wenig Fe
griin 1. Fe(Il) viel Mn

2. Fe(II) wenig Mn

3. Cu(ID
blau 1. Cu Ni, wenig Co

2. Co Ni

3. Co, Cu wenig Ni
tiirkis Cu wenig Co
braun Fe(III)
opak 1. Zr, Sn, Sb

2. Sn, Zr, P

3. nur Sb

4. nur Zr

Es ist auffallend, daf selbst bei diesem zahlenmifig
beschriankten Probenmaterial eine Anzahl verschiedener
Triibungs- und Firbemittel zur Erzielung der gleichen
Grundfarbe Verwendung gefunden haben muB. Dies legt
gleich den Schluf3 nahe, daf} eine Vielzahl verschiedener
Techniken, entsprechend lokalen Gegebenheiten und Tra-
ditionen, im ROmischen Reich zur Herstellung geférbter
Gléser in dieser Zeit ausgelibt wurden. Das Glas aus dem
5. vorchristlichen Jahrhundert nimmt deutlich eine Son-
derstellung ein. Firbende Elemente sind Kupfer mit wenig
Kobalt, auffallend ist der hohe Silbergehalt neben wenig
Blei.

5. Zusammenfassung

Als Ergebnis der Studie an 32 gefdrbten Glésern seien
nun folgende wichtige Punkte noch einmal herausge-
stellt:

a) Der Einfachheit wegen sollten fiir eine Klassifikation
moglichst einfarbige, klar gefdrbte Gldser verwendet wer-
den. Mischfarben, getriibt gefarbte Gldser und Glédser mit
aufgelegtem Farbglas komplizieren nur unnétig.

b) Die enge Beziechung chemische Zusammenset-
zung—Figenfarbe wird als Arbeitsbehelf verwendet, um
ein erstes Optimalitdtskriterium zur Beurteilung verschie-
dener Methoden zur Hand zu haben.

c) Bei Verwendung hierarchischer Klassifikationsmetho-
den ergibt die Klassifikation mit UPGMA an einer Ahn-
lichkeitsmatrix von Korrelationskoeffizienten die ausge-
prigteste Gruppentrennung. Wird eine Ahnlichkeitsma-
trix aus euklidischen Distanzen verwendet, so ergibt sich
zwar nicht eine so klare Gruppendifferenzierung, aber
eine bessere Differenzierung innerhalb der Gruppen (z. B.
eine hohe Ahnlichkeit der griinen Gléser Nr. 20 und 30
innerhalb des braun/griinen Clusters).

d) Werden nichthierarchische Klassifikationsmethoden
verwendet, die aus Sachgriinden dem zu bearbeitenden
Material besser entsprechen, so scheint die K-Centroid-
Methode etwas bessere Ergebnisse zu liefern. Der hohere
Rechenaufwand und Speicherplatzbedarf dieser Methode
verglichen mit K-Means 1463t den geringen Nachteil der K-
Means-Methode jedoch kaum ins Gewicht fallen. Fiir
groflere Datenmengen und zur Gewinnung einer schnel-
len Ubersicht ist K-Means gut geeignet.
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