S Methodik

5.1 Datierung

Die Spaltspur-Datierungsmethode beruht auf der spontanen Kernspaltung des Uran-Isotops >**U. Der
Kern spaltet sich in zwei Nuklide mit dhnlich groer Masse, die sich aufgrund ihrer hohen gleichsinnigen
Ladung abstofen und einen linearen Defekt im Kristallgitter hinterlassen (z.B. Price and Walker, 1963).
Spontane Kernspaltung unterliegt wie andere Zerfallsarten dem Gesetz des radioaktiven Zerfalls, d.h.
Spaltspuren akkumulieren im Kristall in konstanter Rate. Die Dichte der Spaltspuren ist eine Funktion der
Zerfallsrate, der Dauer der Anreicherung und der ***U-Konzentration im Kristall. Aus der Spaltspuren-
dichte und dem Urangehalt kann damit das Spaltspuren-Alter fiir ein Mineralkorn bestimmt werden
(Hurford and Green, 1982). Die Erhaltung von Spaltspuren héangt in erster Linie von der Temperatur ab
und wird in Kap. 5.2 und 5.3 erldutert.

Spaltspuren sind extrem diinn, kdnnen aber durch Anétzen vergroBert und fiir das optische Mikroskop
sichtbar gemacht werden. Sie werden dann auf einem polierten und parallel zur c-Achse orientierten
Anschnitt des Kristalls gezahlt. Der Urangehalt wird durch Bestrahlung mit ,,Jangsamen‘ thermalen Neut-
ronen bestimmt, wodurch die Kernspaltung von — idealerweise ausschlieBlich — 2*U-Atomen induziert
wird. Diese induzierten Spaltspuren werden auf einem externen Glimmer-Detektor abgebildet. Uber das
praktisch konstante heutige Isotopenverhiltnis von **U/**U (Cowan and Adler, 1976) ergibt die Dichte
der induzierten >°U-Spaltspuren die Konzentration von ***U im Kristall.

Fiir die Spaltspuren-Methode gilt wie fiir andere radiometrische Datierungsverfahren die prinzipielle
Gleichung, die den Zerfall natiirlicher radiogener Mutteratome (N,,) zu stabilen Tochteratomen (N4) be-
schreibt:

Ny =N,(e"-1) (5.1)

Ersetzt man Ny durch die Dichte der spontanen Spaltspuren p, = A¢/AqN(e™*-1) und N, durch die Dichte
der induzierten Spaltspuren p; = **NIc¢, erhilt man

t = 1/AIn[(A/A)(ps/pi)QGIc¢+1] (5.2)
die Altersgleichung fiir Spaltspuren (Wagner and Van der Haute, 1992), wobei:

t=Zeit

ps = Dichte der spontanen Spaltspuren

pi = Dichte der induzierten Spaltspuren

Lo = Zerfallskonstante fiir o-Emission von 2**U (1.55125 x 107'%™"; Jaffrey et al., 1973)

A¢= Zerfallskonstante fiir spontane Kernspaltung von ***U (6.5 bis 8.5 [x 10"7a"]; zusammenge-
fasst in Wagner and Van der Haute, 1992)

29
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A4 = Gesamt-Zerfallskonstante fiir Uran = (A, + Ag)

I= Isotopenverhiltnis **°U/**U (7.2527 x 107a™"; Cowan and Adler, 1976)

6 = Querschnittsfliche von **°U fiir Kernspaltung durch thermale Neutronen (580.2 x 10*cm?;
Hanna et al., 1969)

¢ = Thermaler Neutronenfluss

Q = Faktor fiir Atzbedingungen und individuelle Zihlweise des Bearbeiters

G = Geometriefaktor (0.5 fiir die Methode mit externem Detektor)

In der Altersgleichung ist die Zerfallskonstante fiir Kernspaltung von >**U () ungenau bestimmt, und der
Neutronenflull ¢ bei der Bestrahlung ist schwierig zu messen (siche Wagner and Van der Haute, 1992).
Um diese Schwierigkeit zu umgehen, fiihrten Hurford and Green (1982; 1983) die sog. Zeta- bzw. -
Kalibrierungsmethode ein, die auf dem Analysieren von Altersstandards basiert. Zusammen mit den
Standards (und den Proben) werden Dosimetergldser mit bekanntem Urangehalt bestrahlt, wodurch die
Bestimmung eines absoluten Wertes von ¢ ersetzt wird. Die Altersgleichung wird fiir jeden analysierten
Standard mit bekanntem Alter tyq nach £ aufgelost:

€= (exp(ro tsa)-1) / olps/Pi)suGpa (5.3)

mit:  tyg = Alter des Standards (mit unabhingigen Methoden wie U/Pb, Rb/Sr, K/Ar und Ar/Ar be-
stimmt)
pa = Spaltspurendichte im Dosimeterglas
(ps/pi)sta = Verhdltnis der Spaltspurendichten im Standard

Der C-Wert ist eine dimensionslose empirische Grofle, die von der individuellen Zéhlweise des Bearbei-
ters und anderen Bedingungen (z.B. beim Anitzen der Proben) abhéngt und variiert dementsprechend je
nach Bearbeiter. Durch Analysieren einer geniigend groen Zahl von Standards wird der individuelle -
Kalibrierungsfaktor ermittelt (Kap. 5.8). Die Altersgleichung kann dann in der folgenden Form geschrie-
ben werden:

ts = (1/Aa)In[Ao(ps/pi)spaGCH1] (5.4)

mit:  t;= Alter der Probe
(ps/pi)s = Verhiltnis der Spaltspurendichten in der Probe

5.2 Spaltspurlangen

Spaltspuren sind metastabil. Sie verheilen von beiden Enden her und werden irreversibel verkiirzt. Der
zugrunde liegende physikalische Prozess der Verheilung (annealing) auf atomarer Ebene ist nur teilweise
aufgeklart (z.B. Carlson, 1990), aber experimentell wurde die Temperatur als der iiberaus kontrollierende
Faktor neben der Zeit und anderen Faktoren (z.B. die chemische Zusammensetzung, siche Kap. 5.5) er-
kannt und quantifiziert (Green et al., 1986; Laslett et al., 1987; Green et al., 1989b; Ketcham et al., 1999).
Die Liange der Spaltspuren beeinflusst die rdumliche Dichte der Spaltspuren, auf der die Altersbestim-
mung basiert: die Wahrscheinlichkeit, dass sich eine lange Spaltspur mit der Anschnittsfliche schneidet,
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ist hoher als die Wahrscheinlichkeit fiir kurze Spaltspuren. Dadurch wird ein um so geringeres Alter be-
stimmt, je stirker die Spaltspuren durch Temperatur verkiirzt sind. Um die Bedeutung eines Spaltspuren-
Alters zu verstehen, muss die dahinterliegende Langenverteilung bekannt sein.

Die mittlere dtzbare Lange von neu induzierten Spaltspuren betrdgt etwa 16.3 um (Gleadow et al., 1986).
Spaltspurldngen werden meist durch Messung von horizontalen und vollstdndig erhaltenen Spaltspuren
bestimmt (horizontal confined track length; Bhandari et al., 1971), d.h. nur die Spaltspuren werden ge-
messen, die parallel zur Anschnittsfliche orientiert und mit beiden Enden vollstindig im Kristall einge-
schlossen sind. Diese Methode stellt die beste Approximation der wahren Langenverteilung dar (Gleadow
et al., 1986) und sollte aus einer statistisch représentativen Stichprobe von 50 bis 100 Langenmessungen
je Probe bestehen. Die wichtigsten Parameter der Lingendaten sind der arithmetische Mittelwert, die
Standardabweichung und die Héufigkeitsverteilung, die gewdhnlich in Form eines Histogramms mit
Klassen von 1 um dargestellt wird.

induziert ungestorte ungestortes bimodal gemischt
Vulkanite Basement

b c d e

0
o 5 10 15 20 0 5 10 15 20 0 5 10 15 20 0 5 10 15 20 0 5 10 15 20
Spaltspurldnge (um)

Abb. 5.1: Charakteristische Spaltspurlingen-Verteilungen nach Gleadow et al. (1986) fiir induzierte Spaltspuren
(a), ungestorte Vulkanite (b), ungestortes Basement (c) sowie bei zweiphasiger (d) oder komplexer (e) Temperatur-
geschichte (N = Anzahl der Spaltspuren).

Eine Zusammenstellung von Langenverteilungen aus unterschiedlichen geologischen Situationen, in
denen die Temperaturgeschichte abgeschétzt werden kann, zeigt, welche qualitativen Informationen iiber
die thermale Geschichte in den Langenverteilung liegen und dass diese in vier Gruppen unterteilt werden
konnen (Gleadow et al., 1986). Eine weitere Gruppe stellen die durch Bestrahlung neu erzeugten Spalt-
spuren dar, die nicht iiber Raumtemperatur erwarmt wurden (Abb. 5.1):

e Durch Bestrahlung induzierte Spaltspuren sind mit 16.3 pm am léngsten, und ihre Verteilung ist
eng und symmetrisch.

e Vulkanite und dhnliche Gesteine, die sehr rasch abgekiihlt sind und nicht mehr iiber etwa 50°C
erwdrmt wurden, zeigen mittlere Léngen von 14-15 pm und eine ebenfalls enge Verteilung bei
geringer Standardabweichung von um + 1 pm (,,undisturbed volcanic*). Alle Altersstandards ge-
horen zu dieser Gruppe.

e Gesteine, die langsam und kontinuierlich abgekiihlt sind, z.B. das kristalline Basement aus
Schildregionen, haben eine geringere mittlere Lange von 12-13 um bei hoherer Standardabwei-
chung von * 1-2 pm und weisen eine breite asymmetrische Lingenverteilung auf, die negativ
schief zu kurzen Langen hin ist (,,undisturbed basement®).
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e Eine zweiphasige Temperaturgeschichte, z.B. durch thermale Uberprigung, resultiert in einer
charakteristischen bimodalen Verteilung.

e Komplexe Temperaturpfade fithren zu einer Vielzahl von Mischformen der Langenverteilung.

5.3 Partielle Verheilungszone

Spaltspuren werden in geologischen Zeitrdumen iiber einen weiten Temperaturbereich verheilt, der z.B.
fiir Durango-Apatit zwischen 125°C und 60 °C liegt (Gleadow and Duddy, 1981). Das fiir Isotopensyste-
me {ibliche Konzept der Schlieungstemperatur (Dodson, 1973) ist fiir das Spaltspur-System nur begrenzt
anwendbar, da Verheilung, d.h. partieller Verlust von Tochterprodukten, wihrend der thermischen Ge-
schichte in den obersten ca. 5 km der Kruste stattgefunden haben kann. An die Stelle einer SchlieBungs-
temperatur tritt daher im Spaltspuren-System das Konzept der partiellen Verheilungszone (partial
annealing zone, PAZ; Gleadow and Fitzgerald, 1987).

Stabilitdt von Spaltspuren
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Abb. 5.2: Das linke Schema (A) illustriert die Stabilitit von Apatit-Spaltspuren in Abhéngigkeit von der Tempera-
tur. In den Diagrammen B und C sind Apatit-Spaltspurdaten aus Bohrungen im Otway-Becken (Australien) gegen
die korrigierte Bohrloch-Temperatur aufgetragen (nach Green et al., 1989). Innerhalb der partiellen Verheilungszone
(PAZ) nehmen die mittlere Spaltspurldnge und das scheinbare Alter mit steigender Temperatur (Tiefe) ab. Unterhalb
der PAZ ist die Spaltspurendichte gleich Null.

Unter Temperaturen, die hoher sind als diejenigen der PAZ, werden Spaltspuren nicht erhalten, sondern
vollstandig ausgeheilt. Der Temperaturwert der Grenze der PAZ zu héheren Temperaturen hdngt von der
Abkiihlungsrate und von den kinetischen Eigenschaften des einzelnen Apatits beziiglich des Verheilungs-
prozesses ab (Ketcham et al., 1999; siehe Kap. 5.5). In geologischen Situationen, in denen iiber Zeitrdume
von >100 Ma ein etwa konstantes Temperatur/Tiefenprofil einwirkte (z.B. im Otway-Becken, Abb. 5.2),
wird diese Grenze als die Temperatur bestimmt, bei der die Spaltspurendichte gegen Null geht (/100%
fading temperature, Tg; Gleadow and Duddy, 1981). Bei nicht konstanter Temperatur eignet sich die
Definition als die Temperatur der vollstindigen Verheilung, durch die eine bestimmte Spaltspur-
Population bei gegebener Erwdrmungsrate vollstindig ausgeheilt wird (Ty; Issler, 1996), bzw. die Tem-
peratur, unter der bei gegebener Abkiihlungsrate die élteste Spaltspur in einer Probe gebildet wurde. Die-
se Definition ist niitzlich, da das Alter der dltesten Spaltspur und die zugehorige T, Ergebnisse der
Modellierungsprogramme sind (Kap. 5.6) und zum Vergleich der modellierten Abkiihlungspfade von
verschiedenen Datensdtzen dienen konnen. Innerhalb der PAZ werden Spaltspuren in unterschiedlichem,
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vor allem von der Temperatur abhidngigen Grade verkiirzt und ein einheitliches Spaltspuralter wird ent-
sprechend reduziert (Abb. 5.2). Die Grenze der PAZ zu niedrigeren Temperaturen wird dort gezogen, wo
der Gradient der Stabilitit die stirkste Abnahme aufweist. Innerhalb des Stabilitétsfeldes bleiben Spalt-
spuren etwa in ihrer urspriinglichen Lange erhalten, und das Spaltspuralter wird kaum reduziert (zur Prob-
lematik der initialen Spaltspurldnge siche Kap. 5.4).

5.4 Verheilungsmodelle

Der Verheilungsprozess von Spaltspuren in Apatit wurde experimentell untersucht (Green et al., 1986;
Duddy et al., 1988; Crowley et al., 1991; Carlson et al., 1999). In diesen Experimenten an Apatiten mit
bestimmter chemischer Zusammensetzung wurden induzierte Spaltspuren variabler Temperatur und Dau-
er ausgesetzt und die Verkiirzung relativ zur initialen Lange gemessen. Daraus wurden empirische ma-
thematische Modelle abgeleitet, die den Verheilungsprozess in Abhédngigkeit von Temperatur und Zeit
beschreiben (Laslett et al., 1987; Green et al., 1989b; Crowley et al., 1991; Ketcham et al., 1999). Die
grundlegende Formulierung ist ein Arrhenius-Modell (Laslett et al., 1987), d.h. im Diagramm der inver-
sen absoluten Temperatur (1/T) gegen den Logarithmus der Zeit (In t) verlaufen die Isolinien gleicher
Langenreduktion als Geraden. Die Verheilung wird demnach vor allem von der Temperatur und in zwei-
ter Linie von der Zeit bestimmt, wobei eine Temperaturdnderung von 10°C etwa denselben Effekt hat wie
die Anderung der Zeit um den Faktor zehn (Green et al., 1989b).

Ein Problem bei der Anwendung dieser Modelle ist die Extrapolation der experimentellen Messungen auf
geologische Zeitskalen von 10%-10% a (Green et al., 1989b; Carlson, 1990). Die Modelle wurden durch
Untersuchungen von Apatit-Spaltspurdaten aus geeigneten geologischen Bedingungen kalibriert, z.B.
den Bohrungen im Otway-Becken (Otway basin reference wells; Green et al., 1989a). Generelle Uberein-
stimmung der Modell-Voraussagen mit den geologischen Daten konnte gezeigt werden (z.B. Green et al.,
1989b; Ketcham et al., 1999), wenn auch Einzelheiten noch unvollstindig geklirt sind. So wurden Ver-
heilungsexperimente aus praktischen Griinden an induzierten Spaltspuren durchgefiihrt, die durch Kern-
spaltung von U im Reaktor entstehen, wihrend Spaltspuren in der Natur fast nur durch spontane
Kernspaltung von ***U entstehen. Wie z.B. Green (1988) zeigte, haben induzierte und spontane Spaltspu-
ren generell ein sehr dhnliches Verheilungsverhalten. Ein genauerer Vergleich ergab allerdings, dass die
Verheilungsrate spontaner Spaltspuren etwa 10% hdher ist als diejenige von induzierten Spaltspuren
(Barbarand et al., 2002). In diesem Zusammenhang besteht das Problem, dass die initiale Linge, ein
kritischer Parameter der Verheilungsmodelle, nicht an geologisch entstandenen (spontanen), sondern nur
an neu induzierten Spaltspuren gemessen werden kann. Die mittlere Linge spontaner Spaltspuren von
rasch abgekiihlten Vulkaniten, die seit ihrer Bildung nachweislich unter oberflichennahen Temperaturen
verweilten (z.B. Vrolijk et al., 1992), ist grundsétzlich um etwa 1.5 um kiirzer als die initiale Lange von
induzierten Spaltspuren. Dies wird dahingehend interpretiert, dass die Enden neu entstandener Spaltspu-
ren sehr instabil sind, und daher auch bei niedrigen Temperaturen eine sehr rasche anfiangliche Verhei-
lung um 5-10% stattfindet (Green et al., 1989b).

5.5 Kinetische Variabilitat von Apatiten

Das Verheilungsverhalten verschiedener Apatite variiert stark mit der chemischen Zusammensetzung
(z.B. Carlson et al., 1999). In Apatit, Cas(PO,4);[F,C1,0H], sind die Anionen F~, CI" und OH™ untereinan-
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der zwischen den Endgliedern Fluor-, Chlor- und Hydroxy-Apatit substituierbar. Aber auch andere Ele-
mente sind variabel, so kann die Kationen-Position von Mangan, Eisen und Seltenen Erden eingenommen
werden. Fiir das Verheilungsverhalten ist das F/Cl-Verhéltnis von Bedeutung, indem Chlor-reiche Apatite
in der Regel widerstandsfahiger gegen Verheilung sind als Fluor-reiche (Carlson, 1990; O'Sullivan and
Parrish, 1995). Der Einfluss der chemischen Zusammensetzung auf das Verheilungsverhalten ist jedoch
komplex (Carlson et al., 1999; Ketcham et al., 1999; Kohn et al., 2002) und die physikalischen Prozesse
nicht geklért. Eine Beziehung besteht zwischen dem Chemismus und der Loslichkeit von Apatit in Séure,
indem die Atzbarkeit mit steigendem Cl-Gehalt zunimmt. Die Atzbarkeit kann durch Messung der Linge
von c-Achse-parallelen Atzfiguren bestimmt werden, die am DurchstoBpunkt von Spaltspuren mit der
Oberfldche entstehen (Dpar, gemessen in um; Donelick, 1993; Burtner et al., 1994).

Natiirliche Proben, besonders von Sedimentgesteinen (in dieser Arbeit wurden nur solche analysiert)
enthalten fast immer Apatite mit unterschiedlichem Chemismus und damit variablem Verheilungs-
verhalten. Voraussagen iiber die thermische Geschichte aufgrund von Verheilungsmodellen, die nur auf
einer bestimmten Apatit-Spezies basieren (Laslett et al., 1987: Durango-Apatit mit einem F/CI-Verhiltnis
von ~0.1; Crowley et al., 1991: F/Sr-Apatit), konnen daher zu erheblichen Fehlinterpretationen fithren
oder von beobachteten Daten abweichen, wie dies z.B. Green et al. (1989b) fiir das Modell von Laslett et
al. (1987) zeigten. Besonders kritisch ist dies fiir den Teil des t-T-Pfades einer Probe, in dem weniger
resistente Apatite vollstindig zuriickgesetzt sind, stirker resistente Apatite aber noch Spaltspuren behal-
ten (siche z.B. Abb. 7.34).

Diese Variabilitit der Verheilungskinetik wurde von Carlson et al. (1999) durch Verheilungsexperimente
an 15 verschiedenen Apatit-Spezies mit einem weiten Spektrum in der chemischen Zusammensetzung
quantifiziert. Die Versuche zeigten Unterschiede in den Verheilungsraten, die um fast eine Grofenord-
nung groBer sind als die Unterschiede zwischen den bisherigen monokompositionellen Modellen. Ein
weiteres Ergebnis war, dass der Cl-Gehalt und die Atzbarkeit (D) die Unterschiede in den Verheilungs-
raten vieler, aber nicht aller untersuchten Apatite erkldren kann, und dass ihr Effekt durch andere chemi-
sche Variablen iiberlagert wird. Die Korrelationen zwischen der Verheilungsresistenz und diesen
Variablen konnten nicht vollstéindig geklirt werden (Carlson et al., 1999). Dennoch fanden Ketcham et al.
(1999) einfache Funktionen, die das relative Verheilungsverhalten beliebiger Apatit-Paare beschreiben,
und entwickelten ein einheitliches Verheilungsmodell, in dem das Verheilungsverhalten jedes untersuch-
ten Apatits auf den resistentesten Apatit bezogen wird. Fiir die Anwendung dieses Modells braucht man
einen verlédsslichen Parameter, der die kinetischen Eigenschaften jedes Apatits charakterisiert. Der Cl-
Gehalt und die Atzbarkeit (D,,) haben gleichwertige, wenn auch nicht vollstéindig robuste Voraussage-
kraft fiir die Verheilungskinetik (Ketcham et al., 1999). Sie treffen flir das Verheilungsverhalten von etwa
90% der untersuchten Apatite zu und versagen vorwiegend fiir Apatite mit exotischer Zusammensetzung.
Durch dieses multikinetische Verheilungsmodell kann die kinetische Variabilitét in Apatit von einer Be-
schrankung zu einem Vorteil bei der Rekonstruktion der thermischen Geschichte werden. So erhoht sich
z.B. die Aussagekraft, wenn verschiedene Abschnitte des Zeit-Temperatur-Pfades durch kinetisch unter-
schiedliche Apatit-Populationen belegt werden.

5.6 Modellierung von Apatit-Spaltspurdaten

Die partielle Verheilung von Apatit-Spaltspuren fiihrt zwar einerseits zu scheinbaren Altern, andererseits
ist aber mit der Langenverteilung eine sensible Funktion der thermischen Geschichte gegeben. Da Spalt-
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spuren kontinuierlich gebildet und verheilt werden, erfahrt jede Spaltspur einen unterschiedlichen Teil des
Temperaturpfades und enthélt eine entsprechende Information. Durch Modellierung des Verheilungspro-
zesses kann die thermische Geschichte, die beobachteten Spaltspurdaten zugrunde liegt, abgeschétzt
werden. Zur Anwendung der verschiedenen Verheilungsmodelle (Laslett et al., 1987; Crowley et al.,
1991; Ketcham et al., 1999) wurden Computerprogramme entwickelt (Green et al., 1989b; Gallagher,
1995; Willett, 1997; Ketcham et al., 2000). In dieser Arbeit wurde das Programm AFTSolve Version
1.2.2 (Ketcham et al., 2000) verwendet, dem das multikinetische Verheilungsmodell von Ketcham et al.
(1999) zugrunde liegt, und mit dem die kinetische Variabilitéit in Apatit am besten beriicksichtigt werden
kann.

Das Programm erstellt Vorwirtsmodelle, indem fiir einen gegebenen Zeit-Temperatur-Pfad die Léngen-
verteilung und das scheinbare Alter berechnet werden. Fiir beobachtete Spaltspurdaten wird iiber iterative
Vorwértsmodellierungen innerhalb vorgegebener Zeit-Temperatur-Randbedingungen eine Temperaturge-
schichte rekonstruiert. Eine groBe Zahl von t-T-Pfaden wird nach einem zufallsgenerierten Suchsystem
ausgewihlt und die modellierten Ergebnisse durch statistische Tests auf ihre Ubereinstimmung mit den
beobachteten Daten evaluiert. Die Modellierung von Spaltspurdaten stellt also keine Inversion dar, son-
dern einen statistischen Prozess, der den Losungsraum eingrenzt.

Eingabe-Daten sind die Einzelkornalter und Léngendaten einer Probe. Zur Charakterisierung des Verhei-
lungsverhaltens werden der Cl-Gehalt oder die Atzfigur-Linge (D, fiir jeden Apatit eingegeben, an dem
ein Alter oder eine Spaltspurldnge bestimmt wurde. Das Verheilungsmodell von Ketcham et al. (1999)
korrigiert auch die Anisotropie der Léngenreduktion bezliglich der kristallographischen c-Achse
(Donelick, 1991; Green et al., 1986) durch das Projektionsmodell von Donelick et al. (1999), so dass fiir
die Langendaten auch der Winkel zur c-Achse eingegeben wird. Eine kritische Vorgabe ist der Wert fiir
die initiale Spaltspurlénge L; (siche Kap. 5.4). Im Verheilungsmodell von Ketcham et al. (1999) wird die
Variabilitdt von L; in Abhéngigkeit vom Chemismus der Apatite beriicksichtigt. Dazu ist eine von
Carlson et al. (1999) ermittelte lineare Funktion zwischen Dy, (oder Cl-Gehalt) und L; implementiert
(Abb. 5.3), welche die Variabilitit aller von Carlson et al. (1999) untersuchten Apatit-Spezien beziiglich
L; gut anndhert. Der Benutzer muss ferner Zeit-Temperatur-Vorgaben in Form von zeitlich fixierten
Temperatur-Fenstern setzen. Zwischen dem mindestens ndtigen Start-Temperaturintervall und der rezen-
ten Oberflachentemperatur konnen weitere Vorgaben gesetzt werden, wenn sie durch unabhingige geolo-
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gische Informationen (Datierungen anderer Minerale, Ablagerungsalter etc.) angenommen werden sollen.

Als Suchsystem fiir die zu testenden t-T-Pfade kann entweder die Monte Carlo-Simulation (Gallagher,
1995) verwendet werden, die nach dem Zufallsprinzip unabhingige t-T-Pfade auswihlt oder die Control-
led Random Search-Methode (CRS; Willett, 1997), bei der innerhalb einer zufallsgenerierten Anfangs-
menge von t-T-Pfaden durch einen iterativen Prozess unmogliche Pfade aussortiert werden. Diese
Methode eignet sich bei schlecht bekannten Randbedingungen.

Die Giite der Anpassung des Modells an die Eingabe-Daten wird durch statistische Tests beschrieben. Fiir
die modellierte Langenverteilung wird der Kolmogorov-Smirnov-Test (Willett, 1992; Willett, 1997)
verwendet und flir das modellierte Alter ein dhnlicher Test (Goodness-Of-Fit, GOF; Ketcham et al.,
2000). Beide Tests beschreiben die Wahrscheinlichkeit, dass eine Stichprobe aus dem Modell diesem
undhnlicher wire als die Daten. Diese Wahrscheinlichkeit ist um so groBer, je besser die Daten mit dem
Modell tibereinstimmen, und kann Werte zwischen 0 und 1 annehmen. Fiir Werte > 0.05 kann das Ergeb-
nis als ,,akzeptabel* und bei Werten > 0.5 als ,,gut” bezeichnet werden, was graphisch als entsprechende
Flachen dargestellt ist (Abb. 5.4). Die beiden Tests konnen kombiniert werden, indem ihr Minimum ver-
wendet wird (Willett, 1997). Ferner gibt AFTSolve den t-T-Pfad mit der ,,besten” Anpassung an. Dieser
muss weder die zutreffende noch die einzig mogliche Temperaturgeschichte darstellen. Durch Verdandern
der Vorgaben konnen z.B. sehr unterschiedliche t-T-Pfade mit gleichermaBlen guter Anpassung erzeugt
werden (siche Kap. 7.1). Daher sind unabhingige Informationen nétig, um zu entscheiden, welche Tem-
peraturgeschichte am besten mit der geologischen Situation der Daten {ibereinstimmt.

Zeit (Ma) modellierte Spaltspurlange: 12.6 +2.6 ym
40 30 20 10 0 gemessene Spaltspurlange: 12.3+2.8 pym
1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 modelliertes Alter: 25.8 Ma
gemessenes Alter: 25.8+1.7 Ma
- 20
- alteste modellierte Spaltspur: 34.2 Ma
gute Modelle - 40
| K-S test: 1.00
Age GOF: 1.00
- 60 9¢
akzeptable Modelle L § ~
E 80 o
o 45
L E |
100 § Daten
- =
L 120 © N I Modell
— - 140 B
\ - 160
| 0 5 10 15 20
- Vorgabe - 180 Spaltspurldnge (um)

Abb. 5.4: Ergebnisse der Vorwirtsmodellierung von Apatit-Spaltspurdaten mit dem Programm AFTSolve (Ket-
cham et al., 2000) am Beispiel der Probe ECO08. Das linke Diagramm zeigt graphisch die modellierten Zeit-
Temperatur-Pfade und die Giite ihrer Anpassung an die gemessenen Daten. Die Modell-Parameter fiir den Pfad mit
der besten Anpassung sind rechts im Vergleich zu den Daten dargestellt (weitere Erlduterungen im Text).

Ein weiteres Ergebnis der Modellierung ist das Alter der dltesten modellierten Spaltspur, welche die am
stirksten verkiirzte Spaltspur der Modell-Léngenverteilung darstellt. Dieses Alter entspricht nach der
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Definition von Ketcham et al. (1999) dem Zeitpunkt, an dem die Temperatur der vollstindigen Verhei-
lung T, unterschritten wurde. Bis dahin reicht die Aussagekraft des Modells in der Zeit zuriick. Der mo-
dellierte Pfad vor diesem Zeitpunkt ist durch die Modelldaten nicht mehr belegt, sondern ergibt sich
zwangsldufig aus dem Modellierungsalgorithmus.

5.7 Priparation

Gesteinsaufbereitung und Mineralseparation wurden am Institut fiir Geowissenschaften der Universitat
Potsdam durchgefiihrt. Die Proben ausschlieBlich sedimentirer Gesteine von 5-8 kg ergaben generell
wenig Apatit und viel Zirkon. Nach der Vorkonzentration der Schwermineral-Fraktion mit dem Nassriit-
teltisch und der Separation des nicht-magnetisierbaren Anteils mittels Magnetscheider, wurde die zwi-
schen den Schwerefliissigkeiten Natriumpolywolframat mit einer Dichte von 2.85 g/cm’ und
Diiodmethan mit einer Dichte von 3.3 g/cm’ liegende Fraktion abgetrennt. Diese Fraktion betrug in der
Regel um 300 mg und ihr Gehalt an Apatit war gering. Von 110 separierten Proben enthielten 26 keinen
oder fiir eine Analyse zu wenig Apatit. Prépariert und bestrahlt wurden 89 Proben, von denen 30 Proben
in dieser Arbeit analysiert wurden. Die aus Zeitgriinden nicht mehr analysierten Proben sind in Tab. A2
und Abb. A1 (Anhang) aufgefiihrt.

Die Préparation der Apatite erfolgte in dem von Dr. Edward Sobel geleiteten Spaltspur-Labor der Univer-
sitit Potsdam. Die Apatitkdrner wurden in Epoxid (Araldit) auf Objekttrigern eingebettet, angeschnitten
und poliert (letzter Schritt: 0.1 um AlOs). Alle Apatit-Proben wurden vor der Bestrahlung in 5.5 mol
HNO:s fiir 20 Sekunden bei 21°C und die Glimmer-Detektoren nach der Bestrahlung in 40% HF fiir 45
Minuten bei 21°C angeiitzt. Die Atzbedingungen fiir Apatit wurden wie in Carlson et al. (1999) gewihlt,
um bei den Messungen der Atzfigur-Lingen Vergleichbarkeit mit dem Verheilungsmodell von Ketcham
et al. (1999) zu gewihrleisten (Kap. 5.5).

Die Bestrahlung der Apatit-Priparate mit einem angestrebten Neutronenfluss von 9 x 10" Neutronen/cm’
wurde von folgenden Einrichtungen durchgefiihrt: RIS@ National Laboratory, Isotope Division (Roskil-
de, Danemark), ANSTO Australian Radioisotopes, Lucas Heights Research Laboratories (N.S.W., Aust-
ralien) und im Triga-Reaktor der Oregon State University, Radiation Center (Corvallis, USA). Als Uran-
Dosimeterglass wurde CN5 mit 12.17 + 0.62 ppm natiirlichem Uran verwendet (Hurford, 1998). Je nach
Reaktor und Hohe des zu erwartenden Gradienten im Neutronenfluss wurde ein Dosimeterglas je 7-15
Proben/Standards hinzugefiigt (Tab. A1, Anhang).

5.8 Analyse

Die Dichten der spontanen und induzierten Spaltspuren wurden mit der external detector-Methode
(Hurford and Green, 1982) bestimmt. Sie wurden unter dem optischen Mikroskop der Marke Leica bei
1250-facher VergroBerung ohne Immersion gezdhlt, und die Proben der Bestrahlungsserien UP23 und
UP24 unter gleichen Bedingungen mit dem Zeiss-Mikroskop des GFZ Potsdam. Das angeschlossene
Digitalisierungstablett wurde mit der Steuerungssoftware FT-stage Version 3.11 von Dumitru (1993)
betrieben und fiir die Lingenmessungen mit einem Mikrometer kalibriert.
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Die Ermittelung des (-Kalibrierungsfaktors wurde mit drei Apatit-Altersstandards durchgefiihrt, und fiir
die Berechnung der {-Werte wurden folgende von Green (1985) vorgeschlagene Referenz-Alter verwen-
det:

e Fish Canyon Tuff (Colorado, USA),: 27.9 = 0.5 Ma (K/Ar und Ar/Ar; Hurford and Hammer-
schmidt, 1985)

e Durango Vulkanit (Cerro de Mercado, Mexiko): 31.4 £ 0.5 Ma (K/Ar; McDowell and Keizer,
1977)

e Mount Dromedary Monzonit (N.S.W., Australia): 98.7 = 0.6 Ma (K/Ar und Rb/Sr; Williams et
al., 1982)

Die C-Werte aus elf Analysen von Apatit-Altersstandards (Tab. 5.1 und Abb. 5.5) ergeben einen gewich-
teten Mittelwert von 362.3 £ 5.7, der zur Altersbestimmung nach Gleichung 5.4 (Kap. 5.1) verwendet
wurde.

Zur Bestimmung des Spaltspuralters einer Probe werden 20-30 Apatitkorner durch Messung der Dichte
der spontanen Spaltspuren im Apatit und der Dichte der induzierten Spaltspuren auf dem Glimmer-
Detektor datiert (Kap. 5.1). Aus diesen Einzelkornaltern wird das Spaltspuralter der Probe als Mittelwert
bestimmt, indem die Anzahlen der spontanen und induzierten Spaltspuren (Ns und N;) summiert werden
und nach Gleichung 5.4 das mittlere Alter (sog. pooled age) berechnet wird (Galbraith and Laslett, 1993).
Die Einzelkornalter haben je nach Urangehalt und GroBe der Zéhlflache unterschiedlich grofe Fehler und
streuen aufgrund der Poisson’schen Unsicherheit des Zahlverfahrens. Streuung von Einzelkornaltern kann
aber auch andere Ursachen haben. In thermisch ungestorten detritischen Proben besitzen die Apatite un-
terschiedliche Abkiihlungsalter ihrer jeweiligen Herkunftsgebiete. Auch der Chemismus der Apatite kann
Ursache fiir Streuung der Alter sein, da die Verheilungsresistenz mit der Zusammensetzung stark variiert
(Kap. 5.5). Der Chi-Quadrat-(y>-)Test (Galbraith, 1981) liefert die Wahrscheinlichkeit, mit der die Ein-
zelkornalter innerhalb der statistischen Streuung konsistent mit einem gemeinsamen Alter sind. Ist diese
Wabhrscheinlichkeit < 5%, so weichen die Einzelkornalter statistisch signifikant von einander ab und
gehoren mindestens zwei verschiedenen Populationen an. Das ,,pooled age* als arithmetischer Mittelwert
hat dann eine unscharfe oder gar keine geologische Bedeutung. Fiir diese Daten entwickelten Galbraith
and Laslett (1993) eine statistische Methode zur Berechnung des sog. zentralen Alters (central age). Zur
geeigneten Darstellung der Fehler der Einzelkornalter und ihrer relativen Streuung dient das Radial-
Diagramm (radial plot, Galbraith, 1990), das in Abb. A2 (Anhang) erldutert ist. Mit diesem Diagramm
wird graphisch veranschaulicht, ob die Einzelkornalter den y>-Test passieren: Dies ist der Fall, wenn alle

Datenpunkte von einem * 2o-breiten Streifen umfasst werden konnen.
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Tab. 5.1: Zeta-({-)Werte und Spaltspurdaten der analysierten Altersstandards (FCT: Fish Canyon Tuff, MDR:
Mount Dromedary, DUR: Durango). N ist die Anzahl der gezédhlten spontanen Spaltspuren, N; die Anzahl der
gezdhlten induzierten Spaltspuren, ps bzw. p; sind die gemessenen Dichten der spontanen bzw. induzierten Spalt-
spuren (Spaltspuren/cm?). N, ist die Anzahl der gezihlten induzierten Spaltspuren und pp, die gemessene Spaltspu-
rendichte (Spaltspuren/cm?®) im externen Glimmer-Detektor auf dem Dosimeterglas (CN5). P(y’) gibt die
Wabhrscheinlichkeit an, dass die Einzelkornalter normalverteilt sind.

Alters- N Ps Ns o N; P(y%) ps/ pr oD Np zeta +tlo

standard x 10° x 10° % x 10°
FCT 30 0.2077 491 1.6314 3857 7391 0.1273 1.1713 6892  375.04 19.71
MDR 30 1.1054 1318 25169 3001 53.51 0.4392 1.1708 6892  386.85 13.81
DUR 30 0.1724 501 1.0629 3088 18.18 0.1622 1.1702 6892  331.59 17.29
DUR 30 0.1464 365 0.9728 2426 56.01 0.1505 1.1697 6892  357.73 21.32
FCT 26 0.2060 465 1.2569 2837 40.98 0.1639 0.9752 6406  349.86 19.10
DUR 25 0.1550 377 0.8504 2069 19.54 0.1822 1.0014 6406  345.02 20.54
MDR 30 0.8472 1008 1.6785 1997 69.86 0.5048 1.0145 6406  388.45 15.95
DUR 21 0.1685 345 1.1918 2440 91.46 0.1414 1.2335 4981  360.96 22.14
DUR 21 0.1744 357 12577 2575 32.69 0.1386 1.2317 4981  368.66 22.25
FCT 21 0.2344 396 13340 2254 77.22 0.1757 0.9630 6406  330.53 19.40
FCT 20 0.1898 280 1.5098 2227 9543 0.1257 1.2333 9338  360.63 24.05
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Abb. 5.5: Variation des zeta-Faktors (£, 1), der an 11 Apatit Spaltspur-Alterstandards zwischen August 2000 und
Marz 2003 (chronologisch von links nach rechts angeordnet) bestimmt wurde (FCT: Fish Canyon Tuff, DUR: Du-
rango und MDR: Mount Dromedary). Die durchgezogene Linie markiert den gewichteten Mittelwert und die gestri-
chelten Linien dessen 1o-Fehler.
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