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Radiogene Hofe in Biotit als geothermische
Langzeitindikatoren

Von HeLmuTH HrADETZKY'), HANs J. Lirrort!) und RicHARD WIRTH?)

ABSTRACT

Radiohaloes around radioactive inclusions in biotite may serve as indicators for the former longtime ambient
temperature of a given rock specimen (deep drilling samples, crustal xenoliths in young volcanic tuffs). The halo for-
mation is due to ionization and displacement of ions from their equilibrium positions by alpha particles emitted from
the radionuclides. Heating experiments revealed that in biotite at 600 to 700 °C haloes disappear within less than
one hour. Extrapolations of laboratory experiments on haloes in biotite to geological periods are rather uncertain;
consequently a check of the extrapolated critical temperatures by investigating rock specimen from a deep drilling
bore hole (Urach-III) seemed to be worthwhile.

The temperature at the top of the crystalline section of the Urach-III drill hole was 90 °C and that at its basis
150°C. Thin sections from parts of the entire crystalline section showed in biotite inclusions with distinct radioha-
loes as well as without. This is due to the wide range of U and Th concentrations in such accessory minerals. SEM
measurements revealed inclusions without radiohaloes as zircons and those with strong coloured haloes as Th
bearing minerals like monazite and thorite. The U and Th contents of monazite are in the % range, those of zircons
in the 100 ppm range. The only occurrence of rather weak haloes in the 90°C level of the bore hole implies that
zircon haloes are instable at higher temperatures, whereas radiohaloes of monazite and thorite are still stable at
140°C over geologic times. The SEM measurements further showed that the inclusions very often have a complex
structure and therefore necessitate quantitative measurements of the actual radioactivity rather than pure estima-
tions based on microscopic judgment.

The investigations demonstrate that research on radiohaloes may obtain a new meaning, as the intensities of
haloes around inclusions with strongly differing amounts of alpha-radioactive elements may be used to estimate the
temperatures within the upper crust to which rock specimen were exposed during geological times.

ZUSAMMENFASSUNG

Verfiarbungshofe (Halos) um radioaktive Einschliisse in Biotit konnen als Indikatoren fiir die Umgebungstem-
peraturen von Gesteinsproben (z.B. Bohrproben, Xenolithe) herangezogen werden. Die Hofbildung ist eine Folge
der a-Strahlung, die zu Ionisation und Ionenversatz im Kristallgitter fithrt. Aus Heizexperimenten an Biotiten ist
bekannt, dass die Hofe bei 600-700 °C in weniger als einer Stunde verschwinden. Extrapolation von experimentell
ermittelten Ausheiltemperaturen auf geologische Zeitrdume ist mit Unsicherheiten behaftet; eine Uberpriifung mit-
tels Gesteinsproben aus tiefen Kristallinbohrungen konnte dieselben verringern.

Die Temperaturen der Forschungsbohrung Urach-III betrugen an der Kristallinoberkante ca. 90 °C und an der
Bohrsohle ca. 150°C. Diinnschliffe aus dem gesamten Kristallinbohrprofil zeigten in Biotit radioaktive Einschliisse
sowohl mit gut ausgebildeten Hofen als auch ohne erkennbare Hofe. Das kommt von den um Grdssenordnungen
unterschiedlichen U- und Th-Gehalten der Einschlisse. Mit dem Rasterelektronen-Mikroskop konnten Einschliisse
ohne Hofe als Zirkone und solche mit kriftigen Hofen als Th-reiche Minerale (Monazit, Thorit) identifiziert werden.

') Laboratorium fiir Geochronologie der Universitat Heidelberg, Im Neuenheimer Feld 234, 6900 Heidelberg 1,
W.-Germany.
?) Institut fiir neue Materialien gem. GmbH, Bau2, Universitit Saarbriicken, 6600 Saarbriicken, W.-Germany.
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Die U- und Th-Gehalte von Monaziten liegen bei einigen Prozent, wihrend die von Zirkonen lediglich im Bereich
einiger 100 ppm sind. Da in der Temperaturzone um 90 °C nur Zirkone mit sehr schwach ausgeprigten Hofen auf-
treten folgt, dass Zirkon-Halos nur unterhalb dieser Temperatur stabil sind. Halos um U- und Th-reiche Minerale
sind jedoch noch bei 140°C iiber geologische Zeiten hinweg stabil. Die REM-Aufnahmen zeigen, dass die Ein-
schliisse komplex aufgebaut sein konnen und dass deshalb thermische Aussagen nur iiber die Messung der tatsich-
lich vorliegenden radioaktiven Gehalte moglich sind.

Unsere Untersuchungen geben dem Studium von radiogenen Verfirbungshdfen eine neue Bedeutung. Sie
erdffnen ein Verfahren, mit dem:sich aus der Ausbildung der Halos um Einschliisse unterschiedlicher U- und Th-
Gehalte die Temperturbereiche ermitteln lassen, denen Gesteinsproben aus oberen Krustenbereichen iber geolo-
gische Zeiten hinweg ausgesetzt waren.

Key words: Radiogenic haloes, geothermometer, biotite, monazite, zircon, thorite, Urach-IIl drill hole,
xenolithe, SEM, U-Th concentrations.

1. Einfithrung

Farbungsaureolen um kleine Mineraleinschliisse, auch Halos oder pleochroitische
Hofe genannt (vgl.Fig.2), wurden erstmals von MicHEL-LEvy (1882) in dunklen
Glimmern beschrieben. Dies geschah noch vor Entdeckung der Radioaktivitit. Erst
von Jory (1907) und MicGee (1907) wurde der Zusammenhang zwischen Verfar-
bungshofen und Radioaktivitat erkannt. Die Verfarbung in den Wirtsmineralen ist auf
die ionisierende Wirkung von a-Partikeln und teilweise auf deren Verdridngung von
Ionen aus Gleichgewichtspositionen im Kristallgitter zuriickzufiihren. Beim Vorliegen
sehr kleiner Einschlisse (<10 um) mit hohem Gehalt an radioaktiven Elementen
kommt es zur Ausbildung unterschiedlich gefarbter konzentrischer Ringe, welche die
Reichweite von a-Teilchen spezifischer Energie widerspiegeln. Die Radien dieser
Ringe liegen im allgemeinen im Bereich von 10-50 pum. Triger der Radioaktivitat
konnen Minerale wie z.B. Apatit, Titanit, Zirkon, Orthit und Monazit sein, wiahrend
als Wirtsminerale farbige Minerale wie Biotit, Chlorit, Amphibol oder farblose
Minerale wie Muskovit, Cordierit, Fluorit in Frage kommen.

Bis in die sechziger Jahre hinein waren radiogene Hofe Gegenstand geochronolo-
gischer Forschung. Eine Zusammenstellung der Grundlagen und Datierungsansitze,
welche auf der Farbungsintensitat der Hofe beruhen, gaben Picciorro & Deutscu
(1960). HirscamMANN (1967) benutzte das Grossenverhaltnis Hof/Einschluss als Datie-
rungsgrundlage. Wegen der grossen Unsicherheiten (vgl. Hirscamann 1967), die mit
den verschiedenen Arbeitsansatzen verbunden sind, haben die Halos seit der Etablie-
rung der isotopischen Datierungsmethoden ihre Bedeutung in der Geochronologie
vollig verloren. Allenfalls ist mit ihnen ohne grossen Aufwand die Unterscheidung sehr
alter und sehr junger Gesteine moglich. In jlingster Zeit ist versucht worden, mit Hilfe
neuerer Techniken Halos um Zirkoneinschliisse zur Datierung von Quarz-Zementen
in Sandsteinen heranzuziehen (Owen 1988).

Das Ziel unserer Untersuchung ist ein vollig anderes. Es galt zu priifen, ob das weit
verbreitete und jedem Petrographen bekannte Phanomen der Halo-Ausbildung in dhn-
licher Art wie das Auftreten von Spaltspuren (vgl. FLEiscHER et al. 1975, MILLER
& WaGNER 1979, HAMMERSCHMIDT et al. 1984, Zaun & WagnNEer 1985) als Geo-Ther-
mometer Verwendung finden kann. Erste Ergebnisse (HRADETZKY, ScHALL & LippoLT
1988) legten es nahe, die Bearbeitung der quantitativen Zusammenhange zu beginnen.
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2. Grundlegendes iiber die Ausbildung von Halos

Sowohl Spaltspuren als auch Halos sind die Folge radioaktiver Strahlung, welche
zu Veranderungen des Kristallgitters fiihrt. Im Falle der Spaltspuren sind die Verur-
sacher Spaltfragmente. Sie werden durch Anatzen als Einzelstorungen grosseren Aus-
masses sichtbar. Im Falle der Halos tritt die Summe kleiner Schadigungen, die durch
eine Vielzahl von a-Partikeln hervorgerufen wird, in Erscheinung. Beiden Prozessen
gemeinsam ist jedoch, dass sowohl fiir Zwecke der Datierung als auch fiir eine poten-
tielle Anwendung in der Geo-Thermometrie das zeitliche Integral (vgl. GEnTry 1973)
der Strahlenschaden herangezogen werden muss.

Die Ausbildungsqualitat eines radiogenen Hofes (Schwarzungsgrad, Grosse) ist
von verschiedenen Faktoren abhangig. Neben der Bestrahlungsdosis, den Kristall-
eigenschaften des Wirtminerals und der Geometrie des Einschlusses ist die Tempe-
ratur mitentscheidend. Von Laborexperimenten (PooLe 1928, Deutscu 1960) weiss
man, dass die Halos in Biotit bei Temperaturen von 600-700°C nach etwa einer
Stunde Heizzeit verschwinden. Weitaus weniger stabil sind sie in Amphibol und Cor-
dierit (Guppen 1919). Besonders temperaturresistent sind Halos in Quarz. Sie konnen
mit Hilfe der Kathodenluminiszenz (Owen 1988, MarsHALL 1988) oder aber unter
einem Auflichtmikroskop mit Olimmersion sichtbar gemacht werden (Rink & Opom
1989). Heizzeiten von 100 Stunden bei 800°C bewirken noch keinerlei Verande-
rungen des Hofes in Quarz (Baker & Owen 1986).

Fir Spaltspuren in Apatit sind die Ausheiltemperaturen wesentlich niedriger als
die obigen Werte. Aus Laborexperimenten ist bekannt, dass bei Temperaturen von
350°C bereits nach einer Heizzeit von 1,5 Stunden nur noch 20% der Spuren vor-
handen sind (WAGNER & REIMER 1972, WaGNER M. 1985). Extrapoliert man diese
Werte auf geologische Zeiten, dann ergibt sich fiir die Spaltspurenstabilitat eine kriti-
sche Temperatur von ca. 100 °C. Fiir Zirkon liegt sie bei 200-240 °C und fiir Titanit
bei 250°C (Hurrorp 1984, WagNEr & Zaun 1985). Uber weite Temperaturbereiche
hinweg kann die Spaltspurenausheilung mit der Arrhenius-Gleichung beschrieben
werden (FLEiscHER et al. 1964, WaGgNer & REIMER 1972, WaGNer G.A. 1973,
Goswawmi et al. 1984, WaGNEr M. 1985).

Ubertrigt man die Gesetzmissigkeiten der Spaltspurenausheilung auf die Stabilitét
radiogener Hofe bei erhohten Temperaturen und extrapoliert die Ergebnisse der Heiz-
experimente an Halos auf geologische Zeitraume, so erhalt man Temperaturzonen
(umrechenbar in Tiefenzonen) der Erdkruste, in welchen radiogene Hofe gerade noch
stabil sein sollten. Aus dem Fehlen oder Vorhandensein von radiogenen Hofen kann
dann abgeschatzt werden, ob Gesteine oberhalb oder unterhalb einer bestimmten
Grenztemperatur uiber geologische Zeiten hinweg gelagert waren.

Bei der Halo-Bildung in grosseren Erdtiefen, d.h. bei erhohten Temperaturen,
laufen zwei in ihrer Wirkung entgegengesetzte Prozesse ab: zum einen die Strahlen-
schaden-Bildung und zum anderen die Strahlenschaden-Ausheilung. Beide stehen im
dynamischen Gleichgewicht. Im Diagramm der Fig.1 sind Kurven dargestellt, die auf
der Basis der Experimente von Piccrorro & Deutscr (1960) und Erkenntnissen, die
aus dem Ausheilverhalten von Spaltspuren stammen (WAGNErR & REIMER 1972),
berechnet wurden. Aufgetragen ist der Halo-Schwarzungsgrad bzw. die a-Teilchen-
Spurendichte gegen die Zeit. Die einzelnen Kurven haben verschiedene Temperaturen
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Fig. 1. Berechnung der Anzahl von a-Teilchenspuren (y-Achse) als Funktion der Zeit (x-Achse), mit dem Gehalt an
radioaktiven Elementen und der Temperatur als Parametern. Die unterbrochenen Linien stehen fiir U- und Th-
Gehalte, wie sie bei Monaziten iiblich sind; die durchgezogenen Linien entsprechen den um zwei Grossenordnungen
geringeren Gehalten (z.B. von Zirkonen). Die verschiedenen Kurven wurden auf der Basis der Experimente von
Picciorto & DEeutscH (1960) und den Erkenntnissen berechnet, die aus dem Ausheilverhalten von Spaltspuren
gewonnen wurden (WAGNER & REIMER 1972).

a-tracks (y-axis) as function of time (x-axis) with concentration of radioactive elements and temperature as parameters.
Dashed lines represent U- and Th-concentrations common for monazites, full lines represent concentrations two orders
lower (e.g. zircon). The different curves have been calculated using data from Picciorro & DeutscH (1960) and the
annealing formula of fission tracks (WAGNER & REIMER 1972).

und verschiedene U- und Th-Gehalte als Parameter. Der Verlauf der gestrichelten
Kurve mit dem Temperaturparameter 60°C gibt z.B. an, dass ein Einschluss mit U-
und Th-Gehalten, wie sie fiir Monazite typisch sind (Prozentbereich), nach 10 Million
Jahren einen gut sichtbaren Hof besitzt, der sich in seinem Schwarzungsgrad nicht
mehr verandert. Bei 90 °C ist dieser Hof nur schwach erkennbar, bei 120 °C iiberhaupt
nicht mehr. Ein Korn, das einen um zwei Grossenordnungen kleineren U-Th-Gehalt
besitzt, hat bei 60 °C selbst nach 100 Millionen Jahren nur einen schwach erkennbaren
Hof ausgebildet.
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3. Untersuchungen an Diinnschliffen der Forschungsbohrung Urach-III

Da die Ubertragung experimentell ermittelter Ausheiltemperaturen (hohe Tempe-
ratur, kurze Heizzeit) auf geologische Verhaltnisse (niedrige Temperatur, lange Heiz-
zeit) mit grossen Unsicherheiten behaftet ist, erschien es sinnvoll, diese Ergebnisse
anhand von Gesteinsproben aus einer tiefen Kristallinbohrung zu iiberpriifen. Dazu
bot sich die Forschungsbohrung Urach-III (Schwabische Alb) an, ca. 30 km stdlich
von Stuttgart. Sie durchteufte nach 1600 m Deckgebirge rund 1900 m Kiristallin und
erreichte an der Basis eine Temperatur von mehr als 140 °C. Das durchteufte Kristallin
besteht aus moldanubischen Paragneisanatexiten, Metablastiten und Granodioriten
(STenGer 1982). Rb/Sr- und K/Ar-Datierungen an Biotiten dieser Gesteine lieferten
Werte um 325 Ma. Sie werden als Zeitpunkt der Abkuhlung unter 330 °C gedeutet; vor
etwa 270 Ma wurden Oberflachentemperaturen erreicht. Mesozoisch erfolgte erneut
eine Versenkung dieses Kristallinabschnitts, wobei Temperaturen zwischen 150 und
200 °C erreicht wurden. Zirkon- und Apatitspaltspuren dokumentieren eine anschlies-
sende kontinuierliche Abkuhlung der Gesteine seit der Kreidezeit bis auf die rezent
gemessenen Temperaturen, die selbst durch den miozanen Vulkanismus nicht unter-
brochen wurde. Vor etwa 15 Ma lagen die Gesteinstemperaturen nicht mehr als 20 °C
uber den heutigen (HaMMERscHMIDT et al. 1984, WAGNER & ZAuN 1985).

3.1 Ausbildung der Halos in drei Tiefenbereichen

Das Studium von Diinnschliffen dieser Bohrung ergab Einschliisse mit Halos
neben Einschliissen ohne Halos im gesamten Kristallinbereich. Die Halos werden
allerdings nach unten hin seltener und ihr durchschnittlicher Schwarzungsgrad wird
geringer. Diese Beobachtung legt die Vermutung nahe, dass die U- und Th-Konzentra-
tionen der Einschliisse einen grossen Bereich tberstreichen miissen. Es konnte sich
folglich bei den verschiedenen Einschliissen nicht um eine einzige Mineralart handeln.
Um Grossenordnungen verschiedene Gehalte radioaktiver Elemente haben die haufig
auftretenden Minerale Zirkon und Monazit. Bereits ScHwaNDER & WENK (1965)
haben erkannt, dass Monazite weitaus haufiger Zentren von radiogenen Hofen bilden,
als dies allgemein angenommen wird. In den tertidar amphibolitfaziell liberpragten
Gesteinen der Tessiner Alpen sind die Hofbildner Monazite, wahrend die Zirkone
keine Hofe erzeugten.

Um den Zusammenhang zwischen Haloausbildung, Lagerungstiefe bzw. -tempe-
ratur und Mineralart quantitativ zu erfassen, wurden aus drei Tiefenbereichen des Kri-
stallins jeweils Einschliisse mit unterschiedlicher Hofausbildung licht- und rasterelek-
tronenmikroskopisch untersucht. Die REM-Untersuchungen sollten sowohl die Struk-
turen als auch die U- und Th-Gehalte aufdecken. Die Fig. 2 zeigt die Diinnschliff-Auf-
nahme einer Probe aus 1600 m Tiefe. Zu sehen sind in einem Biotit-Aggregat Mona-
ziteinschllisse mit kréftigen Hofen, daneben Zirkoneinschlisse mit schwachen und
Apatiteinschliisse vollig ohne Hofe. In 2300 m Tiefe haben Zirkone keine Hofe mehr,
wahrend sie um Monaziteinschliisse noch kraftig ausgebildet sind (Fig. 3). Gut ausge-
bildete Hofe wurden um Monaziteinschliisse selbst in 3200 m Tiefe noch beobachtet
(Fig. 4). Der in Fig. 4 dargestellte Monaziteinschluss ist in seinem Randbereich an einer
Stelle mit Zirkon verwachsen. Im Bereich des Zirkons ist keine radiogene Schwarzung
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Fig. 2. Lichtmikroskopische Diinnschliffaufnahme einer Probe aus 1600 m Tiefe. In einem Biotitaggregat treten
neben Monaziten (Mo) mit kriftigen Halos Zirkone (Zr) mit schwachen and Apatite (Ap) vollig ohne Halos auf.
Thin section photograph of a sample taken at a depth of 1600 m showing an aggregate of biotites with different inclu-

sions. The figure shows monazites (Mo) with distinct haloes besides zircons (Zr) with pale haloes and apatites (Ap)
without haloes.

Fig. 3. Lichtmikroskopische Diinnschliffaufnahme einer Probe aus 2300 m Tiefe. Die Zentren der Halos sind Mona-
zite (Mo). Zirkone (Zr) haben in diesem Tiefenbereich keine Halos.

Thin section photograph of a sample taken at a depth of 2300 m. Monazites (Mo) have distinct haloes whereas zircons
(Zr) are without haloes.
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Fig. 4. (Links) Lichtmikroskopische Diinnschliffaufnahme eines Biotits mit einem Monaziteinschluss aus dem tief-
sten Bereich des erbohrten Kristallins (3200 m). Der Monazit ist randlich an einer Stelle (Pfeil) mit Zirkon ver-
wachsen. Dort fehlt der radiogene Hof, welcher um den Rest des Monazits deutlich ausgebildet ist.
(Left) Thin section photograph of a sample taken at the deepest level of the crystalline section (3200 m). The monazite
shown in this figure is intergrown at one side (arrow) with zircon. At this place no halo has developed.

Fig. 5. (Rechts) Thorium-Elementverteilung im Einschluss der Fig. 4. Deutlich zu sehen ist die geringere Th-Konzen-
tration an der Stelle, wo der Zirkon in den Monazit eingewachsen ist (Pfeil).

(Right) Distribution of thorium in the inclusion shown in Fig. 4. Where the monazite is intergrown with zircon (arrow),
the Th-concentration is significantly lower.

ausgebildet. Die Fig. 5 zeigt die Th-Elementverteilung des gesamten Einschlusses und
belegt den wesentlich niedrigeren Th-Gehalt des Zirkons gegeniiber dem Monazit.

In Tabelle 1 wurde die Halo-Ausbildung aller mit dem Lichtmikroskop und dem
Rasterelektronen-Mikroskop (REM) identifizierten Einschlisse fiir drei Tiefenbe-
reiche zusammengestellt. Zentren der Einschllisse mit kraftigen bzw. deutlich erkenn-
baren Halos waren in allen Tiefenbereichen Monazit, Thorit sowie Verwachsungen
von Monazit bzw. Zirkon mit Thorit, niemals jedoch Zirkon selbst. Vollig ohne Halos
sind in allen Tiefenbereichen der Bohrung nur Apatite und Titanite. Orthite wurden
nur im tiefsten Kristallinabschnitt beobachtet. Sie haben keine Halos. Zirkone besitzen
z.T. schwach ausgebildete Halos im obersten Bereich des Kristallins, im tieferen
Niveau fehlen sie.

Die Beurteilung der Hofe erfolgte nach dem lichtmikroskopischen Eindruck. Als
«kraftig» wurden schwarze Halos bezeichnet, deren Radius bei zentraler Schnittlage
grosser als etwa 15 um war; als «schwache» Halos solche, die nur eine leicht graue Far-
bung und einen Radius von nur etwa 5-15 um hatten. Bei Einschliissen «ohne» Halo
war in deren Kontaktbereich zum Biotit lichtmikroskopisch keine Verfarbung mehr zu
erkennen. Eine photometrische Erfassung der Schwarzung der Hofe wie sie z.B. schon
von HENDERsON & Bateson (1934) vorgeschlagen wurde, war im vorliegenden Fall
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U+Th-Gehalt gréBer ---->
Tiefe Temp. Apatit Orthit Monazit Thorit
(m] [ec] Titanit Zirkon Th.-Verw.!
1600 (90°cC) s = + + +
2300 (110°C) = = - + +
3200 (140°C) - - - - + + +
(-) Halo fehlt () schwacher Halo (+) kraftiger Halo

1 Th.-Verw.: Verwachsungen von Thorit mit Monazit,
Apatit und Zirkon

Tab. 1: Haloausbildung verschiedener Einschliisse in Kristallinproben der Bohrung Urach-III als Funktion der Tiefe.
Halo appearance around different inclusions in samples of crystalline rocks at three levels of the Urach-II1 drill hole.

nicht notwendig, da kraftige und schwache Halos haufig eng nebeneinander in einem
einzigen Korn auftraten und damit der direkte, objektive Vergleich gegeben war. Aus-
serdem ist bei der Suche nach der Stabilititstemperatur der radiogenen Hofe nicht der
unterschiedliche Schwarzungsgrad ausschlaggebend, sondern die Beobachtung, ob ein
Hof vorhanden ist oder nicht. Die Fig. 6 zeigt die energiedispersiven Rontgenspektren
von Apatit, Zirkon und Monazit in einem Schliff, welcher Fig.2 entspricht. Sie sind
sichere Mittel zur Identifizierung der jeweiligen Einschliisse, besonders dann, wenn
eine exakte lichtmikroskopische Bestimmung nicht méglich ist.

3.2 Komplex gebaute Einschliisse als Zentren von Halos

Dass es nicht immer geniigt, Einschliisse lediglich lichtmikroskopisch anzuspre-
chen, wird aus der Fig. 7 deutlich. Dargestellt ist die photographische Aufnahme eines
Einschlusses unter dem Lichtmikroskop bei starker Vergrosserung (etwa 600fach).
Das Korn zeigt einen komplexen Aufbau mit einem Kern und kleinen Kristalliten im
Saumbereich. In Fig. 8 ist ein vergleichbares Korn im Riickstreuelektronenbild zu
sehen. Hier konnte mit Hilfe energiedispersiver Rontgenspektren im Kernbereich ein
Monazit identifiziert werden, der von einem Saum mit Thorit-Kristalliten in einer
Apatit-Matrix umgeben wird. Zwingende Kriterien fiir das Vorhandensein von Mikro-
strukturen in Monaziten und Pechblenden fanden auch Krisunaswam1 & SEIDEMANN
(1988). BLack et al. (1984) konnten mit Hilfe der Elektronen-Mikroskopie Kristallite
bzw. Mikrostrukturen von einigen 100 A in Monaziten und Pironon (1986) solche
<1 pm in Pechblenden sichtbar machen. Ein weiteres Beispiel fiir den komplexen Bau
mancher Einschliisse zeigt die Fig. 9. Im Riickstreuelektronenbild ist ein Zirkonkristall
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Fig. 6. Mit dem Rasterelektronen-Mikroskop aufgenommene energiedispersive Rontgenspektren von Apatit, Zirkon
und Monazit. Sie dienen der sicheren Identifikation der Einschliisse, die besonders bei lichtmikroskopischer Unter-
scheidung von Monazit und Zirkon nicht immer eindeutig ist.

Energy dispersive X-ray spectra taken with a SEM on apatite, zircon and monazite. They reliably identify the various
inclusions, whilst by conventional microscopy monazite and zircon often cannot be distinguished unequivocally.



68 H. Hradetzky, H.J. Lippolt und R. Wirth

Fig.7. Lichtmikroskopische Diinnschliffaufnahme eines Einschlusses mit ca. 600facher Vergrosserung. Das Korn
zeigt einen komplexen Aufbau mit einem homogenen Kern und einem Saumbereich mit kleinen Kristalliten. Wie
Fig. 8 zeigt, kann sich der Saum vom Kern mineralogisch unterscheiden.

Thin section photograph showing an inclusion in biotite (X 600). The grain is built up by a homogeneous nucleus with
a rim of tiny crystallites. As shown in Fig. 8 these crystallites are not necessarily of the same type as the nucleus.

zu sehen, der sich dadurch auszeichnet, dass er mit einer Vielzahl sehr kleiner
(2-5 um) Uranothoritkristalle durchsetzt ist. Diese verleihen dem Einschluss als
ganzem eine sehr viel hohere Radioaktivitat, als man sie fur einen Zirkon erwarten
wirde.

3.3 Haloausbildung und Radioaktivitdt

Das nebeneinander Auftreten von Einschliissen mit kraftigen Halos und von Ein-
schlussen vollig ohne Halos kann mit starken Unterschieden im Gehalt der radioak-
tiven Elemente Uran und Thorium erklart werden. Um dies quantitativ zu belegen,
haben wir Konzentrationsbestimmungen durchgefiihrt. Die Ergebnisse sind in Tab. 2
bzw. im Diagramm der Fig. 10 dargestellt. Dieses Diagramm verkniipft Radioaktivitat,
Halo-Ausbildung und Temperatur. Es wurden alle U- und Th-Gehaltsbestimmungen
zusammengestellt (x-Achse) und gegen die Tiefe bzw. die Temperatur aufgetragen
(y-Achse). Untersucht wurden Einschliisse aus drei Teufenbereichen (90°, 110°, 140 °C.)

Die REM-Analysen wurden mit einem Gerat der Firma Jeol (Jeol 840 A) durchge-
fihrt. Dieses Gerat besitzt neben dem Sekundarelektronen-Detektor einen Riickstreu-
elektronen-Detektor und ist ausserdem fiir Konzentrationsbestimmungen mit einem
energiedispersiven sowie einem wellenlangendispersiven Analysensystem (TRACOR)



Radiogene Hofe als geothermische Langzeitindikatoren 69

82 28K 4450 18rn WD39

Fig. 8. REM-Rlckstreuclektronenbild eines Einschlusses, welcher dem der Fig. 7 dhnelt. Mit Hilfe energiedisper-
siver Rontgenspektren konnte der Kern als Monazit identifiziert werden, wihrend sich der Saumbereich als Apatit-
Matrix mit Thorit-Kristalliten erwies.

SEM back-scattered electron image of an inclusion comparable to the one shown in Fig. 7. The nucleus is identified by
energy dispersive X-ray spectra as monazite having a rim built up of thorite crystallites in an apatite matrix.

ausgestattet. Die vorliegenden Daten wurden mit dem energiedispersiven System
ermittelt. Vor der Analyse erfolgte eine Bedampfung der polierten, nicht abgedeckten
Gesteinsdtinnschliffe mit Kohlenstoff. Die Eichung fiir die Elemente Thorium und
Uran wurde mit Hilfe einer Monazitprobe (Th: 3,698%, U: 0,476%) durchgefihrt.
Alle analysierten Monazite besitzen U- und Th-Konzentrationen zwischen etwa
5% und 8%. Auch die Gehalte der Verwachsungen von Zirkon bzw. Monazit mit
Thorit liegen grossenordnungsmassig in diesem Bereich. Nur reine Thorit-Kristalle
haben wesentlich hohere Konzentrationen (60-70%). Die U- und Th-Konzentra-
tionen von Zirkonen liegen im Bereich der Nachweisgrenze der verwendeten Mikro-
sonde, es wurden ungefahre Werte zwischen 0,01% und 0,1% ermittelt. Mittels indu-
zierter Spaltspuren wurde das an einigen Zirkonen prazisiert. Die U-Konzentrationen
dieser Zirkone liegen zwischen 0,02% und 0,09%. An einem Orthit wurden Konzen-
trationswerte bestimmt, die zwischen denen von Zirkon und Monazit liegen (0,8%).
Ziel dieser quantitativen Untersuchungen ist es, eine Art Temperatur-Stabilitats-
Kurve der Halos als Funktion der Radioaktivitat der Einschliisse zu gewinnen. Bis jetzt
konnen wir nur einen Bereich angeben. Dieser ergibt sich aus folgenden Beobach-
tungen: Nahe der Bohrsohle haben alle Monazite, Thorite und Verwachsungen von
Thorit mit Zirkon bzw. Monazit deutliche Halos ausgebildet, Orthite hingegen haben
in dieser Tiefe keine Halos mehr. Damit muss bei etwa 140 °C die fir die Ausbildung
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Fig. 9. REM-Riickstreuelektronenbild eines Zirkonkristalls, der von einer Vielzahl sehr kleiner (2-5 num) Urano-
thorit-Kristalle durchsetzt ist. Diese verleihen dem Einschluss eine sehr viel hohere Radioaktivitat als man bei einem
reinen Zirkon erwarten kénnte.

SEM back-scarttered electron image of a zircon containing a lot of very tiny (2-5 um) uranothorite crystallites. Therefore
the whole grain is much more radioactive than a normal zircon.

von Halos erforderliche kritische Konzentration von U- und Th im Prozentbereich
(1-5%) liegen.

Bei 90°C liegt die kritische Konzentration im Bereich einiger hundert ppm
(0,01-0,1%). Sie wird definiert durch Zirkone, die in diesem Temperaturbereich
gerade noch erkennbare Halos ausgebildet haben. Der mittlere Teil der Kurve ist bis-
lang nicht gut definiert, da wir in dieser Temperaturzone keine Einschliisse mit mitt-
leren U- und Th-Konzentrationen gefunden haben (z.B. Orthite). Der Grenzbereich
der Halo-Stabilitat ist schraffiert. Rechts von diesem Bereich sind Halos stabil, links
davon nicht. Die Stabilitatsgrenze radiogener Hofe liegt damit bei deutlich hoheren
Temperaturen, als dies aus den Modellrechnungen auf der Grundlage der Labor-
experimente hervorgeht (vgl. Fig. 1).

4. Anwendung radiogener Hofe als Temperaturindikatoren

Welche Erkenntnisse liefert das Diagramm der Fig. 10 fir die Anwendung radio-
gener Hofe in der Geothermometrie? Im unteren Teil des Diagramms sind Literatur-
werte durchschnittlicher U- und Th-Konzentrationen der wichtigsten hofbildenden
Minerale aufgetragen (RoGer & Apams 1978a, b). Verkniipft man diese Werte mit
dem oberen Teil des Diagramms, dann lasst sich voraussagen, welche dieser Minerale
unterhalb bestimmter Grenztemperaturen Halos ausbilden konnen. Demnach wird
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Probe Tiefe [m] T [°C] Halo Mineral U Nl Th (3]
u1/1 1.634 91 sehr schwach Zirkon - -
u1/5 1.634 91 kraftig Monazit 0.5 +0.3 6.7 +1.0
Ul/10a  1.634 91 schwach Zirkon - -
U1/10b 1.634 91 sehr schwach Zirkon - -
U6/2 1.638 91 sehr schwach Zirkon - -
U6/3 1.638 91 kriftig Monazit 0.2 +0.1 7.3 +1.0
Ui/l 1.640 91 fehlt Zirkon 0.04 0.03

u1/2 1.640 91 kriaftig Monazit+Thorit+Apatit 0.4 + 0.2 9.3 +1.2
U7/3 1.640 91 schwach Zirkon 0.01 0.00
Us/1* 1.641 91 schwach Zirkon 0.07 £ 0.04 -
U8/5* 1.641 91 schwach Zirkon 0.03 + 0.02 -
U8/6* 1.641 91 fehlt Zirkon 0.02 £ 0.01 -
U8/9* 1.641 91 sehr schwach Zirkon 0.09 + 0.05 -
U6l/2a 2.303 112 fehlt Zirkon -
U61/5 2.303 112 kraftig Monazit 0.3 +0.2 4.5 + 0.6
uU6s/2 2.306 112 schwach?® Monazit 0.3 £0.2 7.0 +0.9
U65/3 2.306 112 fehlt Zirkon 0.1 0.0

U65/5 2.306 112 kraftig Monazit+Thorit 0.5 +0.3 13.2 + 1.8
U97/2 3.057 136 fehlt Orthit 0.05 + 0.05 0.8 +0.1
U105/1 3.210 141 mittelkrdftig Monazit 0.7 +0.4 5.6 £+ 0.8
U105/2 3.210 141 fehlt Zirkon 0.02 0.0
U110/2 3.257 143 mittelkriftig Thorit 1.5 0.7 62.1 + 9.5
U110/4 3.257 143 schwach Zirkon+Hiranothorit 2.6 1.6 2.2+ 0.3

¢ - Halo nur schwach, da Biotit alteriert

Tab. 2: U- und Th-Konzentrationen verschiedener Einschliisse aus drei Tiefenbereichen. Die Konzentrationsbestim-
mungen erfolgten mit einem fiir Elementanalyse ausgestatteten REM. Die Konzentrationen der Zirkone, die mit «*»
gekennzeichnet sind, wurden mit Hilfe induzierter Spaltspuren bestimmt; die anderen Werte sind nur ungefahre
Werte, da sie im Bereich der Nachweisgrenze des REM-Gerites lagen. Im Falle der verwachsenen Einschliisse
wurden die U- und Th-Gehalte der Einzelkomponenten bestimmt und ein durchschnittlicher Wert fiir den Gesamt-
einschluss errechnet. Die Temperaturen fiir die jeweiligen Teufen wurden aus HaeneL & Zorn (1982) iiber-
nommen.

U- and Th-concentrations of different inclusions from three levels of the drill hole, measured with a SEM equiped for
element analysis. Concentrations of zircons marked with «*» have been determined by induced fission track analysis;
the zircon values only are approximate values because measured close to the detective limir of the SEM. The concentra-
tions of inclusions intergrown with thorium minerals are calculated values based on measurements on the individual
minerals. The temperatures were taken from HaeneL & Zoth (1982).
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Fig. 10. Stabilitatskurve von Biotit-Halos. Das Diagramm verkniipft Halo-Ausbildung, Radioaktivitat und Tempe-
ratur. Es wurden alle U- und Th-Gehaltsbestimmungen zusammengestellt (x-Achse) und gegen die Tiefe bzw. die
Temperatur (y-Achse) aufgetragen. Der schraffierte Bereich gibt den Grenzbereich der Halo-Stabilitit an. Rechts
dieses Bereichs sind Halos iiber geologische Zeiten im dynamischen Gleichgewicht von Bildung und Ausheilung,
links davon fehlen sie. Im unteren Teil des Diagramms sind Literaturwerte durchschnittlicher U- und Th-Konzentra-
tionen der wichtigsten hofbildenden Minerale aufgetragen.

A graph showing the stability of haloes in biotite. It combines the quality of appearance of the haloes with radioactivity
and temperature. All U- and Th-concentrations determined are drawn in (x-axis) against depth respectively temperature
(v-axis). The hatched band indicates the minimum concentrations of radioactive elements that at a given temperature is
necessary for the development of haloes. Haloes are stable at the right side of the band. Halo development and
annealing are in dynamic equilibrium. The lower part of the diagram shows average U- and Th concentrations taken
from literature for the most important halo producing minerals.

z.B. Zirkon nur unterhalb von ca. 90 °C einen sichtbaren Hof haben, Orthit unterhalb
von ca. 120 °C und Monazit unterhalb von ca. 140 °C.

Eine der moglichen Anwendungen der Temperatur-Stabilitatskurve radiogener
Hofe sehen wir bei der Untersuchung von Krustenxenolithen in vulkanischen Tuffen.
Diese Xenolithe sind oft wichtige und einzige Indikatoren fiir den Krustenaufbau
bestimmter Regionen, sie konnen jedoch nur selten eindeutig einer bestimmten Her-
kunftstiefe zugeordnet werden. Das Auftreten von Halos in solchen Gesteinsfrag-
menten weist, falls die Heizung beim vulkanischen Transport von untergeordneter
Bedeutung geblieben ist, auf die maximalen Temperaturen hin, denen die Xenolithe
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iiber geologische Zeiten ausgesetzt waren. Damit ist auch eine Aussage zur maximalen
Herkunftstiefe moglich. Kommen in den Xenolithen Einschlisse verschiedener U-Th-
Gehalte nebeneinander vor, so lassen sich nicht nur Maximal- bzw. Minimaltempera-
turen, sondern im giinstigen Fall — d.h. wenn radioaktive Minerale mit gerade noch
erkennbaren Hofen, neben Mineralen geringerer Radioaktivitat ohne Hofe auftreten —
enge Temperaturbereiche angeben.

Die Untersuchung radiogener Hofe wird im allgemeinen auf Xenolithe in Tuffen
beschrankt sein, da in diesen die Temperatureinwirkung des Magmas wahrend und
nach der Eruption am geringsten ist. Ein weiterer einschrankender Faktor ist der Zeit-
punkt der Eruption. Liegt sie geologisch weit zurtick, so besteht die Moglichkeit, dass
die radioaktiven Einschliisse ihre Hofe erst an der Oberflache ausgebildet haben. Des-
halb sollten nur Xenolithe herangezogen werden, die einem sehr jungen Vulkanismus
(Quartar!) zuzuordnen sind. Derzeit wird von uns untersucht, welche U- und Th-Kon-
zentrationen in jungtertidaren bis quartaren Intrusivgesteinen radiogene Hofe erzeugt
haben.

Eine weitere interessante Anwendungsmoglichkeit der Halo-Geothermometrie
bietet die Untersuchung von Gesteinsproben aus tiefen Bohrungen. Das Auftreten von
Halos in Bohrkernen gestattet Aussagen dartiber, ob rezent mit anderen Mitteln im
Bohrloch gemessene Temperaturen iiber geologische Zeitraume hinweg dominiert
haben.

5. Zusammenfassung und Ausblick auf weitere Studien

Die Untersuchung von Halos der Bohrung Urach-III hat gezeigt, dass die Stabili-
tatsgrenze fur Halos mit spezifischer Radioaktivitat der Einschliisse hoher liegt, als
dies aus der Extrapolation von Heizexperimenten hervorgeht. Radiogene Hofe sind
geeignet, um langzeitliche thermische Lagerungsbedingungen von Gesteinen zu
erhellen. Sie zeichnen sich besonders dadurch aus, dass mit ihnen ohne grossen techni-
schen Aufwand direkt an Gesteinsdiinnschliffen von Proben, die unter erhohten Tem-
peraturen in der Erdkruste gelagert waren, Temperaturabschatzungen durchgefiihrt
werden konnen. Diese lassen sich dann mit Hilfe von U- und Th-Konzentrations-
bestimmungen der Einschliisse prazisieren. Aus dem Vorhandensein bzw. Fehlen von
radiogenen Hofen lassen sich maximale bzw. minimale Temperaturen ableiten.

Die Untersuchung zeigt ausserdem, dass entgegen der weit verbreiteten Ansicht,
Zirkone seien die Hauptverursacher von Halos in Biotiten, auch Thoriumminerale
eine wesentliche Rolle spielen (vgl. auch Speer et al. 1982). Besondere Bedeutung
kommt dem Mineral Monazit zu. Die Untersuchungen mit dem Rasterelektronen-
Mikroskop haben dariiberhinaus deutlich gemacht, dass viele akzessorische Minerale,
die unter dem Lichtmikroskop als Zirkone oder Monazite angesprochen werden, in
Wirklichkeit sehr komplex aufgebaute Aggregate aus mehreren Mineralen sein
konnen.

Das Ziel weiterer Untersuchungen wird nun zum einen sein, den Grenzbereich der
Halo-Stabilitat fiir die verschiedenen radioaktiven Minerale einzuengen und den Ver-
lauf dieser Kurve im Temperaturbereich um 120 °C durch das Auffinden von halobil-
denden Mineralen mit U-Th-Gehalten zwischen 0,1% und 1% abzusichern. Zum
anderen ist zu iberpriifen, inwieweit die strahlungsbedingten Verfarbungsempfindlich-
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keiten unterschiedlicher Biotite, die aus der Halo-Datierung fritherer Jahre bekannt
sind (vgl. Picciorto & Deutsch 1960), in den Kurven-Verlauf eingehen. Geeignetes
Probenmaterial konnte z.B. auch das derzeit laufende Kontinental-Tiefbohr-Programm
(KTB) liefern.
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