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Zusammenfassung

Die letzte Belichtung von Gesteinsoberflichen birgt ein grofles Informationspotential fiir ar-
chéologische und geologische Untersuchungen, das bisher von keiner chronometrischen Da-
tierungsmethode ausgeschopft werden kann. Aufgrund des betrachteten Systems liegt es nahe,
eine Altersbestimmung mittels optisch stimulierter Lumineszenz (OSL) an den in vielen Fest-
gesteinen vorhandenen Mineralen Quarz und Feldspat durchzufiihren. Jedoch ist fiir Oberfla-
chen die sonst iibliche Vorgehensweise nicht durchfiihrbar, welche zur Beherrschung der — in
natiirlichen Proben unvermeidbaren — Gradienten in den fiir eine OSL-Datierung wichtigen
MessgroBBen dient. Daher wurde in der vorliegenden Arbeit ein neuer Ansatz entwickelt, der
eine geeignete Probennahme fiir Oberfldchenproben, den hochaufgeldsten (25 um), quantita-
tiven Nachweis optisch stimulierter Lumineszenzsignale durch Abbildung auf einen CCD-
Baustein (HR-OSL) und ein Softwareprogramm zur Analyse umfasst. Dies ermdglicht, den
Messbereich in der Flache so weit zu verkleinern, dass innerhalb der betrachteten Gebiete die
Gradienten vernachlédssigbar werden. So konnten erstmals erfolgreich ortsaufgeloste Datie-
rungen an Gesteinsoberfldchen der Burg Lindenfels im Odenwald (12. Jh. n. Chr.) und an den
prakolumbischen Erdzeichnungen von Palpa/Peru (200 v. Chr. — 600 n. Chr.) durchgefiihrt
werden. Des Weiteren wurde die Eignung der Methode fiir neuartige Grundlagenuntersu-
chungen und die Anwendbarkeit fiir die Datierung keramischer Artefakte nachgewiesen. Da
die abbildende Technik aber keine Diskriminierung von OSL-Signalen in der Tiefendimensi-
on erlaubt, wurde ein konfokales Rastermikroskop entwickelt, das den hochaufgeldsten,
spektralen Nachweis der OSL an definierten Volumina ermdglicht.

Abstract

Dating the last exposure of stone surfaces to light could provide valuable information to ar-
chaeology and geosciences. However, no known chronometric method is able to elucidate this
information to date. In general, OSL is the method used to date problems associated with light
and minerals. Yet, gradients of relevant parameters essential to OSL dating exist in all natural
samples. Common techniques to control these gradients are not feasible for stone surfaces.
This work presents a new approach which includes preparation of samples, highly resolved
(up to 25 um) detection of optically stimulated luminescence by imaging to a CCD chip, and
a software solution for data analyses. In this way, the area of measurement can be reduced to a
size where the gradients become insignificant. Using this method, spatially resolved dating
was successfully performed on stone surfaces from the medieval castle of Lindenfels (Oden-
wald, 12" century AD), Germany, and from the geoglyphs of Palpa, Peru (200 BC — 600 AD).
Furthermore, the suitability of the approach for new kinds of research on OSL and the appli-
cability for dating pottery samples is shown. However, imaging does not provide direct dis-
crimination between OSL signals at varying depths. To overcome this restriction, a confocal
scanning microscope was built with the capability for high resolution recording of optically
stimulated luminescence from a defined volume with added spectral information.
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1 Einleitung

Unser Wissen iiber Ereignisse in der Vergangenheit muss sich, um im Sinne einer kritisch-
rationalen Betrachtung zu bestehen, auf ein chronologisches Geriist stiitzen. Fragen iiber Ur-
sache und Wirkung, iiber Ausldser und Folgen, iiber zufillige Gleichzeitigkeit oder wechsel-
seitige Beeinflussung lassen sich ohne eine zeitliche Ordnung der Ereignisse nicht beantwor-
ten. Schliisse konnen ohne dieses Fundament nicht gezogen, Abschitzungen fiir die Zukunft
nicht getroffen werden.

Die groflen Umwélzungen des physikalischen Weltbildes an der Wende zum vergangenen
Jahrhundert stieBen mit der Erforschung der Vorgénge im Inneren der Atome die Tiir in das
Allerkleinste auf. Es wurden Prozesse beobachtet, die eine bis dahin nicht gekannte Regelmé-
Bigkeit besaBlen, unbeeinflusst von makroskopischen Gréfen wie Druck, Temperatur oder
chemischer Bindung. Die dabei gewonnenen Kenntnisse ermdglichten nicht nur, sehr exakte
Uhren zur Messung der Jetztzeit zu schaffen — sie bildeten auch die Grundlage fiir eine nume-
rische Datierung vergangener Ereignisse. Der britische Physiker und Nobelpreistridger Ernest
Rutherford schlug als erster 1904 die Zéhlung der beim Zerfall von Urankernen in einem Ge-
stein entstandenen Heliumatome zur Altersbestimmung vor. Einer breiten Offentlichkeit wur-
de die von Willard F. Libby 1947 entdeckte Radiokohlenstoff- oder '*C-Methode bekannt. Ab
Mitte der fiinfziger Jahre nahm die Zahl der chronometrischen Techniken stetig zu, und heute
gehoren auf physikalischen Prozessen beruhende Datierungen zum Stand der Forschung in
Archidologie, Geologie und Umweltwissenschaften.

Trotz ihrer groBen Bedeutung ist die Radiokohlenstoff-Methode wie alle chronometrischen
Techniken in ihrer Anwendbarkeit begrenzt — in Bezug auf die Art des Ereignisses, das datiert
werden soll, in Bezug auf das Material, an dem die Messungen durchgefiihrt werden kénnen,
und in Bezug auf den Altersbereich, der mit der Datierung erfasst werden kann. Unter giinsti-
gen Umstinden kann mit Hilfe der '*C-Technik bestimmt werden, wann ein Kohlenstoffsys-
tem (z. B. ein Lebewesen), zu letzten Mal im Austausch mit der Atmosphédre stand — wenn
dieses Ereignis nicht linger als 40.000, mit Fortschritt der Technik vielleicht 70.000 Jahre
zurtickliegt.

Als Gegenstiick zur Radiokohlenstoff-Methode wird oft die Lumineszenz-Datierungstechnik
bezeichnet. Sie erlaubt Datierungen an mineralischen, nicht-organischen Proben. Lumines-
zenz ist die nicht-thermische Abgabe von Licht. Dieses kalte Leuchten isolierender Festkorper
wurde Ende des 19. Jahrhunderts wissenschaftlich erstmals von Eilhard E. G. Wiedemann
untersucht. Uber ein halbes Jahrhundert spiter, 1953, schlug Farington Daniels die Lumines-
zenz als ein Hilfsmittel zur Datierung der letzten Erwdrmung von Artefakten vor.

Die Altersbestimmung beruht auf dem Vergleich der von einem Mineral als einem natiirlichen
Dosimeter absorbierten Energiedosis mit der an der Stelle des Dosimeters herrschenden, na-
tiirlichen ionisierenden Dosisleistung (der Energiedosis pro Zeit). Die Energiedosis selbst
kann nicht gemessen werden, wohl aber das ihr proportionale, durch den Strahlenschaden im
Mineral hervorgerufene Lumineszenzsignal. Eine Datierung der letzten Erwérmung oder Be-
lichtung ist moglich, da der Strahlenschaden durch die Einwirkung von Wérme oder Licht
wieder ausgeheilt werden kann.

Erste Thermolumineszenz (TL)-Datierungen konnten 1958 in Bern von Fritz G. Houtermans
und seinen Mitarbeitern an Keramiken durchgefiihrt werden. Zum Auslosen der TL heizten
sie quarzhaltige Proben langsam auf, bis die eigentliche Warmestrahlung die Lumineszenze-
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mission iiberstrahlte. Inzwischen wird die TL-Methode auf ein breites Spektrum von Materia-
lien und Fragestellungen angewendet. Neben gebrannten Tonen konnen auch erhitze Feuer-
steine oder belichtete Sedimente datiert werden. Die Gruppe um David J. Huntley konnte
1985 zeigen, dass mit Hilfe der durch kontrolliertes Belichten der Probe im Labor ausgelos-
ten, optisch stimulierten Lumineszenz (OSL) ebenfalls Datierungen durchgefiihrt werden
konnten. Sie ist durch die Analogie des Messvorgangs im Labor und der Ausheilung der
Strahlenschidden wihrend des zu datierenden Ereignisses besonders fiir eine Datierung der
letzten Belichtung geeignet.

Diese Eigenschaft macht die OSL-Datierung auch zu einer potentiell geeigneten Methode zur
Datierung von Gesteinsoberfldchen, deren letzte Lichteinwirkung mit einem relevanten Er-
eignis verkniipft ist. Letzteres kann bei Bausteinen die Errichtung oder die Zerstorung des
Bauwerkes sein, aber auch der Zeitpunkt einer geologischen Bedeckung eines Festgesteins.
Es existiert bisher keine Methode, die es erlaubt, derartige Prozesse direkt zu datieren. Die
zeitliche Information ist im archiologischen Kontext insbesondere dann wertvoll, wenn keine
schriftlichen Zeugnisse existieren oder der Bezug anderer Quellen zum Ereignis unklar ist.

In natiirlichen Proben treten jedoch aufgrund von Heterogenititen in Struktur und Element-
gehalten auf verschiedenen Skalen starke Gradienten beziiglich der Lumineszenzeigenschaf-
ten und der Radioaktivitit auf, was sie zu hochkomplexen Systemen fiir eine Datierung
macht. In den letzten vierzig Jahren konnte aber eine Vorgehensweise entwickelt und verfei-
nert werden, die jene Gradienten beherrschbar macht. So werden meist Lockerproben, also
z. B. Sedimente oder gemahlenes keramisches Material aus einem beziiglich der radioaktiven
Dosisleistung moglichst homogenen Kontext datiert. Durch Trennverfahren wird eine Frakti-
on von Mineralkdrnern gewonnen, die ein dhnliches Lumineszenzverhalten zeigen. Fiir die
Einwirkung der Strahlung im statistischen Mittel gut modelliert werden. Die Intensitdt der
Lumineszenzemission selbst wird iiblicherweise durch ein hochempfindliches Nachweisgerit
integral an einigen tausend Korner gemessen, die auf Probentrdgern mit einem Durchmesser
von ca. 8 — 10 mm aufgebracht sind.

Dieses Vorgehen ist fiir Festgesteine aus nahe liegenden Griinden nicht anwendbar. Denn
gerade ihre Eigenschaft als Grenzfliche machen die Proben fiir eine Datierung interessant —
und bringt unweigerlich die Gradienten an einer solchen Fliche mit sich. So ist mit der Suche
nach einer OSL-Datierungsmethode fiir Oberflichen auch die Frage nach einem alternativen
Ansatz im Umgang mit der zwangsldufigen Heterogenitdt von natiirlichen Lumineszenzpro-
ben verbunden.

Die Idee der vorliegenden Arbeit war es, die rdumliche Auflosung von Lumineszenzmessun-
gen so weit zu erhdhen, dass die Bestimmung der fiir eine Datierung wichtigen Grofen in
Bereichen stattfinden kann, innerhalb derer die problematischen Gradienten hinreichend klein
sind. So wird die Trennung der Probe durch physikalische Separation ersetzt durch den hoch-
auflosenden Nachweis des OSL-Signals (HR-OSL).

Mit diesem Ansatz sollte eine Methodik entwickelt werden, die es erlaubt, an Gesteinsober-
flichen ortsaufgeloste Datierungen durchzufiihren. Da bei diesem Vorgehen weiterhin der
Vorteil besteht, die Lumineszenzdaten direkt mit anderen bildgebenden Verfahren abzuglei-
chen und die Probe in ihrem originalen Kontext betrachten zu konnen, sollte dariiber hinaus
die Eignung der HR-OSL fiir Grundlagenuntersuchungen und fiir andere Datierungs-
Anwendungen untersucht werden.

Hochauflosende Aufnahmen der rdumlichen Verteilung und Dynamik der Lumineszenz sind
selbstverstidndlich immer wieder Gegenstand von Untersuchungen gewesen. Es gab aber kei-
ne Entwicklung einer konsequent auf derartigen Daten aufbauenden Datierungstechnik. Hatte
in den 50er Jahren die Entwicklung hochempfindlicher Photoelektronenvervielfacher (Photo-
multiplier, PMT) den quantitativen Nachweis der meist lichtschwachen Lumineszenzemission
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erst ermoglicht, waren diese Gerite aber nicht in der Lage, auch die Herkunft der Photonen zu
bestimmen. Dies ist der technische Grund fiir die Entwicklung der beschriebenen aktuellen
Vorgehensweise in der Lumineszenzdatierung. Zudem involviert eine hohe Ortsauflosung
eine Fiille zusétzlicher methodischer Probleme, z. B. in der numerischen Auswertung und in
der Vergleichbarkeit von Messungen. In den letzten Jahren aber haben sich die Voraussetzun-
gen fiir einen hochauflosenden quantitativen Nachweis entscheidend verbessert, vor allem
durch die Entwicklung hochempfindlicher CCD (,charged couple device’)-Bausteine, die
unter anderem durch die Verbreitung digitaler Photokameras inzwischen ihren Weg in den
Alltag gefunden haben.

Im folgenden Kapitel 2 soll eine Ubersicht iiber die physikalischen Grundlagen der OSL ge-
geben und beispielhaft die aktuelle Vorgehensweise bei Lumineszenzdatierungen dargestellt
werden. Darauf aufbauend werden in Kapitel 3 die besonderen Anforderungen von Gesteins-
oberflichen als Lumineszenzproben und der Ansatz einer ortsauflosenden Datierung disku-
tiert. Die hierfiir notwendigen Geréte, die Probennahme an Oberflidchen und die Neuentwick-
lung eines auf einer stickstoffgekiihlten, hochsensitiven CCD-Kamera basierenden Messauf-
baus (LasLUM I) sowie eines Softwareprogramms zur Analyse der damit gewonnen Daten
sind in Kapitel 4 beschrieben. Die Messungen (Kapitel 5) zeigen zunichst, wie mit dieser
Technik die Verteilung von OSL-Signalen an Oberfldchen quantifiziert und Labordosen er-
mittelt werden konnen, bevor die Datierung von Oberfldchenproben dargestellt wird. In Kapi-
tel 6 wird schlielich der Aufbau eines konfokalen OSL-Rastermikroskops (LasLUM II) be-
schrieben, das Messungen iiber die Moglichkeiten der abbildenden Technik des LasLUM I
hinaus ermoglicht.



2 Grundlagen der Lumineszenz-
datierung

2.1 Lumineszenz in Isolatoren

Kehrt ein Elektron nach einer nicht-thermischen Anregung in einen tieferen Energiezustand
zuriick, so kann es Energie in Form von Photonen abgeben. Diese Emission wird als Lumi-
neszenz bezeichnet. Da Lumineszenz zusétzlich zur und unabhéngig von der Warmestrahlung
beobachtet wird, wird sie auch ,,kaltes* Leuchten genannt. Ausgehend vom Zeitraum, der von

A . A—g - der urspriinglichen Anregung bis zur Re-
laxation des Systems vergeht, wird die
m—¥ Lumineszenz grob in Fluoreszenz (Halb-
wertszeit 7<10®s) und Phosphoreszenz
(r>10" s) unterteilt. Finden die Vorgén-
ge nur unter Beteiligung zweier
Energiezustinde statt (Abb. 2.1, links), so
& v a y erfolgt die Relaxation sehr rasch. Sie

Abbildung 2.1: FEinfaches Modell der Lumines- kann = durch ~einen  spin-  oder

zenz, mit und ohne Zwischenzustand, nach Chen parlt? tsverbp tenen . ‘Ubergar'lg‘ (A-G)
und McKeever [1997]. maximal bis zu einigen Millisekunden

verzogert werden [Chen und McKeever,
jedoch moglich, in einen weiteren (Zwischen-)Zustdf@ N1 zistgekmgéir (Ablbkdnaechtsdosh
kann sich die Riickkehr in den Grundzustand verzogern, wenn der direkte Ubergang (M-G)
verboten ist und den Elektronen die fiir den Wiederlibergang in den Zustand A notwendige
Energie nicht zur Verfiigung steht. Die mittlere Aufenthaltsdauer 7 eines Elektrons in dem
metastabilen Zustand M wird vor allem durch die zur Verfliigung stehende thermische Ener-
gie W

W==k-T (2.1)

(AN

(/- Zahl der Freiheitsgrade des Molekiils, k: Boltzmann-Konstante 1,381-10% J/K bzw.
8,621-10” °V/K) bestimmt. Sie ist gegeben durch
E

r=Y " ek (2.2)

wobei £ den Abstand (M-A) in eV und Y den so genannten Frequenzfaktor (Einheit s™') dar-
stellt. Letzterer kann als die Zahl der Ubergangsversuche pro Sekunde interpretiert werden
[Aitken, 1985].

Auch eine kurzfristige dullere Zufuhr von Energie, die man als Stimulation bezeichnet, kann
das Elektron aus dem Zustand M befreien und so die Lumineszenz auslosen. Im Allgemeinen
ist dies Warme (dann spricht man von ,,thermisch stimulierter Lumineszenz* oder TL) oder
Licht (,,optisch stimulierte Lumineszenz®, OSL).
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Abbildung 2.2: Modell der Radiolumineszenz in Mineralen, nach Wagner [1998].

Lumineszenz wird neben den klassischen Luminophoren, wie beispielsweise ZnS, in vielen
isolierenden Festkdrpern beobachtet werden, unter anderem in ca. zwei Dritteln der natiirli-
chen Minerale [McKeever, 1985]. Die Ursachen fiir die urspriingliche Anregung der Elektro-
nen sind dabei vielfdltig: so werden von der Radiolumineszenz (Anregung durch hochenerge-
tische Strahlung) die Kathodolumineszenz (Anregung durch Elektronen im keV-Bereich) und
die Photolumineszenz (Anregung durch Licht, im Allgemeinen UV-Licht) unterschieden.
Chemilumineszenz bezieht ihre Energie aus Reaktionsprozessen. Daneben gibt es Félle von
Anregungen durch mechanische (7ribolumineszenz) oder sogar durch Schallenergie (Sonolu-
mineszenz) [Chen und McKeever, 1997].

Die technische Verwertung der Lumineszenz findet sich in einer Vielzahl, auch alltéglicher
Anwendungen — von der Braunschen Rohre bis hin zu optischen Authellern in Textilwasch-
mitteln. Die Chemilumineszenz ist landldufig vom Leuchten der Glithwiirmchen bekannt und
dient hdufig zur Visualisierung biochemischer Prozesse. Kathodo- und Photolumineszenz
werden in der Mineralogie zur Unterscheidung von Mineralphasen genutzt. Materialien, die
ein besonders intensives Nachleuchten zeigen, haben die Menschen von alters her fasziniert.
Eine Kulturgeschichte des Lumineszenzphdnomens findet sich bei Harvey [1957]. Die leuch-
tenden Substanzen waren naturgegeben zumeist Minerale. Die Moglichkeit einer Akkumula-
tion von Elektronen in einem langlebigen Zustand aber bildet die Grundlage einer Datie-
rungsmethode, die sich dieser Minerale bedient. Der Prozess, der dabei eine gleichmiBige
Anregung erlaubt, ist die Umgebungsradioaktivitét.
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2.2 Optisch und thermisch stimulierte Radiolumineszenz natiirli-
cher Minerale

Minerale — laut Duden anorganische, chemisch einheitliche und natiirlich gebildete Bestand-
teile der Erdkruste — sind Festkdrper mit periodischem, kristallinem Aufbau. Durch die Perio-
dizitit kommt es zur Uberlagerung der Wellenfunktionen der Einzelmolekiile eines Kristalls.
Im Falle idealisierter Festkorper fiihrt dies zur Ausbildung von scharf abgesetzten Energie-
bindern, in denen sich die Elektronen des Festkorpers authalten, und so genannten ,,verbote-
nen“ Zonen, in denen keine Losung fiir die Gesamt-Schrodingergleichung existiert [Kittel,
1966]. Dabei wird zur Betrachtung meist nur das (energetisch) hochste vollbesetzte Band (das
»Valenzband“) und der dariiber liegenden Bereich (das ,Leitungsband®) herangezogen
[Gerthsen, 1993]. Dies entspricht einem Viel-Elektronen-System mit zwei Niveaus, analog
Abb. 2.1. Fiir Isolatoren, wie sie die natiirlichen Minerale darstellen, betrégt der Abstand zwi-
schen Valenz- und (leerem) Leitungsband einige eV.

w A Storungen der Periodizitét in einem Mineral

: : konnen in der verbotenen Zone Zwischenzu-
stinde erzeugen (Abb. 2.2, 1 und Abb. 2.1,
rechts). Diese Storungen konnen beispiels-
weise von thermischen Fehlordnungen her-
rithren — hierzu zdhlen Punktdefekte, wie der
Schottky-Defekt, bei dem Gitterplédtze unbe-

1

0 setzt sind oder die  Anti-Schottky-
Fehlordnung, die ein auf einem Zwischengit-
na terplatz sitzendes Teilchen bezeichnet. Ein

Frenkel-Defekt umfasst das gleichzeitige
Auftreten der beiden Phinomene. Weiterhin
kann es Versetzungen im Gitter geben, bei-
spielsweise Stufen in der Kristallordnung
oder Schraubenversetzungen. Daneben exis-
tieren chemische Fehlordnungen — Fremd-
atome konnen reguldre Gitterplidtze oder
auch Zwischengitterplitze besetzen. Dies
konnen beabsichtigte oder natiirliche Dotie-
rungen des Festkorpers sein, z. B. mit Dona-
toren (Elektroneniiberschuss, resultierend in
Energiezustinden unterhalb des Leitungs-
bandes) oder Akzeptoren (Elektronenmangel,
Energiezustinde nahe des Valenzbandes).
Unter anderem Fe, Mn, Pb sowie viele selte-

ne Erden, die als Spurenelemente in Minera-
: : » T len zu finden sind, konnen hierfiir verant-
T, T, wortlich sein.

Abbildung 2.3: Ausbildung eines Lumineszenz- Djie direkte Auswirkung der Fehlordnungen
Peaks bei thermischer Stimulation (unten) als |3sst sich beispielsweise am NaCl-Kristall
Produkt zwischen Ubergangswahrscheinlich- pegbachten, das eine Bandliicke von einigen
keit w und Besetzungdichte des metastabilen oy auBerhalb des sichtbaren Bereiches be-
Zustands n in Abhdngigkeit von der Tempera- gitzt Durch Halogenliicken, so genannte
tur T, nach [Kuhn, 2000]. F(,,Farb*)-Zentren, bilden sich positiv gela-

dene Bereiche, die sich wasserstoffahnlich

verhalten und eine Absorptionsenergie von
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2,7 eV besitzen. Dies erzeugt einen Zwischenzustand, der fiir die blduliche Reflexion bzw.
gelbliche Farbe des Kristalls im transmittierten Licht verantwortlich ist [Gerthsen, 1993].

Bei einem radioaktiven Zerfall werden hochenergetische Teilchen und Strahlung emittiert.
Durchdringen diese einen Festkorper, so kommt es aufgrund von Wechselwirkungen unter
anderem zur lonisation. Die dabei im Valenzband eines Minerals entstandenen Elektron-
Loch-Paare konnen die Zwischenzustinde mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit besetzen
(Abb. 2.2, 2). Die mittlere Aufenthaltsdauer der Elektronen wird durch den Abstand des Zwi-
schenzustands zum Leitungsband, durch die Temperatur und den Frequenzfaktor bestimmt.
Letzterer liegt im Bereich der Gitterschwingungen des Festkorpers (~10' s™). Der Abschit-
zung in Tab. 2.1 ist zu entnehmen, dass Verweildauer leicht einige Millionen Jahre betragen
kann. Die Zwischenzustinde werden auch als ,,Fallen* bezeichnet. Die Lebensdauer kann
aber auch durch nicht-thermische Einwirkung beeinflusst werden. Dieser Effekt auf die Fal-
lenpopulation wird als ,anomalous fading’ bezeichnet. Als Ursache wird unter anderem ein
quantenmechanisches Tunneln der Elektronen aus dem Zwischenzustand heraus diskutiert
[Aitken, 1985].

Bei der Riickkehr in den Grundzustand — wobei im Gegensatz zur vereinfachenden Darstel-
lung im Allgemeinen nicht von einer direkten Rekombination ausgegangen wird — kann es
dann zur Emission von Lumineszenzstrahlung kommen (Abb. 2.2, 4). Die Intensitédt der Lu-
mineszenz ist der zeitlichen Anderung der Fallenpopulation » und damit dem Produkt der im
Zwischenzustand befindlichen Elektronen und ihrer Ubergangswahrscheinlichkeit w proporti-
onal:

[(t)oc@ocn-w (2.3)
dt
Die an dem Vorgang beteiligten Rekombinationszentren sind fiir die Wellenlénge der Lumi-

neszenzemission verantwortlich, wobei aber auch ein Zentrum mehrere Emissionswellenldn-
gen aufweisen kann.

E 1,0 eV 1,25 eV 1,50 eV 1,75 eV
T 40 min 600 d 36100 a 800 Ma

Tabelle 2.1: Abschdtzung der mittleren Aufenthaltsdauern bei 20°C (0,025 eV) und einem
Frequenzfaktor von 107" s in Abhdingigkeit vom energetischen Abstand E des metastabilen
Zwischenzustands zum Leitungsband. Diese Grofie wird etwas irrefiihrend auch die ,, Lebens-
dauer* des Zustandes genannt. Die Unterschiede fiihren zur Differenzierung so genannter
Lflacher ™ Elektronen-Fallen mit geringen Lebensdauern und ,, tiefer Fallen, die eine hohe
Aufenthaltsdauer der Elektronen aufweisen.

Wird das Mineral gleichmiBig erhitzt, so steigt mit der zur Verfiigung stehenden thermischen
Energie die Ubergangswahrscheinlichkeit als Kehrwert der mittleren Verweildauer aus der
Falle (Abb. 2.3):

w:l (2.4)
T

Dies hat eine Abreicherung der Fallenpopulation zur Folge. Hieraus resultiert schlieBlich ein
Aufleuchten der Probe (,Peak’) in einem charakteristischen Temperaturbereich. Die Intensitét
des Peaks ist abhidngig von der urspriinglichen Fallenpopulation und kann zu ihrer Bestim-
mung dienen.
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Bei Stimulation unter Verwendung monochromatischen Lichtes der Wellenlange A und
gleichbleibender Leistung dagegen ist die Ubergangswahrscheinlichkeit konstant und der E-
nergiedichte proportional:

woc P(A) (2.5)

Dies fiihrt zu einer Abreicherung mit einer konstanter Rate a, die ebenfalls proportional zur
Leistung ist:

a=n-P(A) (2.6)

Vernachldssigt man zunichst kinetische Effekte zweiter Ordnung, wie beispielsweise den
Wiedereinfang von Elektronen durch eine Falle, so fiihrt die Ratengleichung zur Beschrei-
bung der zeitlichen Entwicklung des OSL-Signals (die so genannte ,,Ausleuchtkurve®, Abb.
2.4) durch eine einfach-exponentielle Funktion:

I(t)=1,-¢" (2.7)

Die Gesamtzahl der emittierten Lumineszenzphotonen ist unabhingig von der Stimulations-
leistung (nicht aber von anderen Grof3en, die in # eingehen!):

=1 (2.8)

ges

]El(t)-dt =

Lo
n
Die Ausleuchtkurve kann somit auch ausgedriickt werden als

I(t)y=n-1, e (2.9)
wodurch die wechselseitige Beziechung von Initialwert und Ausleuchtverhalten in Abhéngig-

keit von der Stimulationsleistung deutlich wird.

Fiir die thermisch bzw. optisch stimulierte Radiolumineszenz werden meist verkiirzend die
Begriffe ,,Thermolumineszenz* bzw. ,,optisch stimulierte Lumineszenz‘ verwendet.

Abbildung 2.4: Beispiele fiir Ausleuchtkurven. Mit der Stimulationsdauer nimmt das Signal ab
(links). Die Fliche unter der Kurve ist von der urspriinglichen Zahl der Elektronen in der
Falle abhdingig. Eine héhere Stimulationsleistung fiihrt zu einem steileren Verlauf der Kurve
(rechts). Bei sehr geringer Stimulationsleistung konnen Abweichungen von der exponentiellen
Form festgestellt werden [Chen und McKeever, 1997].
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2.3 Strahlendosimetrie an Mineralen

2.3.1 Methodik und Altersgleichung

Die lonisierung eines Minerals durch hochenergetische Strahlung und die Anreicherung von
Elektronen in den Zwischenzustdnden stellt einen Strahlenschaden dar. Die Strahlenschidden
heilen durch ihre thermische Instabilitit in einem Zeitbereich, der durch die Lebensdauern der
Fallen gegeben ist, oder auch kurzfristig durch die Anwesenheit einer hinldnglichen Stimula-
tionsenergie, z. B. in Form von Licht bzw. Wirme, aus. Ist die Falle ausreichend stabil und
fehlt eine externe Stimulation, so akkumuliert das Material die Schdden. Kennt man die Rate
fiir die Bildung der Strahlenschéden, so ist es moglich, die Zeit zu ermitteln, tiber sie sich bil-
den konnten (Abb. 2.5).

A

Radioaktivitadt Lumineszenz

Strahlenschaden

.‘\ l(/
“ie
P Zeit
Mineralbildung %7; ':'f:szgn/ Messung

Abbildung 2.5: Akkumulation und Ausheilen von Strahlenschdden.

Die Zahl der Elektronen in den Fallen kann nicht direkt ermittelt werden. Vielmehr sind diese
Strahlenschéden ein MaB fiir die Dosis (Energie pro Masse) D, die das Material absorbiert
hat. Die Bildungsrate ist durch die Dosisleistung D an der Stelle des Minerals gegeben. Die
Verkniipfung dieser beiden Grofen fiihrt zu der Altersgleichung:

D

= 2.10
b (2.10)

[Dua] = Jkg =1 Gy (Gray), [D] =1 Gy/a

Aber auch die vom Mineral absorbierte Dosis ist nicht direkt zugénglich. Doch die Intensitét
der bei einer kurzfristigen Stimulation emittierten Lumineszenz I, ist der Zahl der in einer
Falle akkumulierten Elektronen # und somit der Dosis proportional:

D

nat S

_':_"Inat
D D

Der Proportionalitdtsfaktor s wird als die Sensitivitit des Materials bezeichnet. Da das Lumi-
neszenzsignal meist sehr schwach ist, wird als Mal} der Intensitit die Zahl der nachgewiese-
nen Photonen eines festgelegten Wellenldngenbereiches verwendet. Entsprechend ist die Ein-
heit der Sensitivitit angepasst.

t= (2.11)

Eine Datierung von archdologischen oder geologischen Ereignisse mit Hilfe der TL oder OSL
ist dann moglich, wenn jene mit der Einwirkung von Licht oder Warme auf geeignete Minera-
le verkniipft sind und zu einem moglichst vollstindigen Ausheilen der Strahlenschidden, der
so genannten ,,Nullstellung* gefiihrt haben.
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Die Lumineszenz-Datierungsmethode gehoért (zusammen

-6 - Feinkorntechniken mit der Elektronenspin-Resonanz-Technik, ESR) zu den so
_ _ genannten ,,Strahlendosimetrie“-Methoden. Die Bezeich-
5 4 o-Reichweiten nung leitet sich aus der Verwendung der Minerale als Do-

simeter ab, auf die die Strahlung der natiirlichen radioakti-
ven Isotope aus den Zerfallsreihen von Uran-235, Uran-
-4 1 Grobkorntechniken 238 und Thorium-232, sowie von Kalium-40 und Rubidi-

um-87 und die kosmische Hohenstrahlung einwirkt. Auf-
grund ihrer Haufigkeit in der Erdkruste werden zumeist
Quarz und Feldspat, aber auch Zirkon fiir Datierungen
genutzt. Der erfassbare Altersbereich liegt ungefédhr zwi-
schen 10 und 10° Jahren [Wagner, 1998] und deckt somit
grob den Zeitraum des Quartérs ab. Die Untergrenze wird

[-Reichweiten

Probengrofie [log m]
&

-14 Reichweil vor allem durch die Nachweisempfindlichkeit fiir das Lu-
s mineszenzsignal und die geringe Rate der Bildung von
0 - neuen Strahlenschdden bestimmt. So kénnen an uranrei-

chen Zirkon-Kornern aufgrund der hohen Dosisleistung
) ) ) bereits Zeitrdume von einigen Dutzend Jahren datiert wer-
Abbildung 2.6: Reichweiten von e rden Hartog, 2001]. Trotz der unter Umstinden sehr
a-, - und y-Strahlung in einer nohen Lebensdauer der Elektronenfallen ist die Methodik
Probe im Vergleich zu den an- 4, langen Zeitraumen hin durch die Sattigung der verfiig-
gewandten Datierungstechniken paren Fallenplitze und durch das nicht-thermische Aushei-
(5. 2.4.3). len der Strahlenschiden beschrinkt.

Die TL-Technik ist inzwischen ein fester Bestandteil der Quartirdatierung geworden und be-
sitzt zahlreiche Anwendungen, z.B. die Datierung von Keramiken und gebrannten Tonen,
von Feuersteinen oder auch Vulkaniten. Die Lichtempfindlichkeit der TL-Proben (Bleichbar-
keit) war bereits lange bekannt. Sie erlaubte die Ausdehnung der TL-Technik auch auf
gebleichte Proben wie Losse, Diinensande oder Archdosedimente, bevor auch direkt das op-
tisch stimulierte Signal zur Datierung verwendet wurde. Das OSL-Signal stammt von leicht
bleichbaren Elektronenfallen, die unter Tageslicht in ca. einer halben Stunde entleert sind. Die
Bleichung von TL-Fallen kann dagegen bis zu einem Tag dauern. Dies begriindet die beson-
dere Eignung der OSL-Technik fiir gebleichte Proben. Aber auch gebrannte Materialen, z. B.
Keramik-Artefakte, lassen sich wiederum mit dieser Technik bearbeiten.

2.3.2 Einflussparameter / Gradienten

Wenngleich die Altersgleichung der Lumineszenzdatierung (2.10) mathematisch sehr einfach
ist, so kann diese Einfachheit nicht auf die Bestimmung der EinzelgroBen Dosis und Dosis-
leistung iibertragen werden. Durch eine Vielzahl von Einflussparametern ist das betrachtete
System tiberaus komplex. Denn natiirliche Minerale unterscheiden sich nicht nur in ihrer E-
lementzusammensetzung und ihrer Kristallstruktur. Auch Art und Anzahl der Fehlordnungen
konnen stark unterschiedlich ausgeprigt sein. Die Gehalte an Spurenelementen sind sehr vari-
abel. Dariiber hinaus liegt innerhalb einer Probe oft noch ein groBes Spektrum an Mineral-
korngroBen und -beschaffenheiten vor. Diese Variabilititen, die auch innerhalb von einzelnen

Ké6rnern zu finden sind', wirken sich auf die materialbezogenen GroBen s und D in (2.9) aus:

" Intensitit und Farbe der Lumineszenz sind duBerst empfindlich auf kleinste Schwankungen z. B. im Gehalts an
seltenen Erden. Gerade daher werden Kathodo- oder Photolumineszenz genutzt, um feinste Unterschiede, die mit
einer Konzentrationsmessung nicht mehr aufgeloste werden konnten, leicht visualisieren und unter anderem
Riickschliisse auf das Kristallwachstum ziehen zu konnen [Marshall, 1988].
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1. Sensitivitit:

e Die spektrale Sensitivitit s(4), d. h. die Lumineszenzintensitdt pro absorbierter Dosis in
Abhingigkeit von der Emissionswellenldnge.

e Das zeitliche Verhalten des Lumineszenzsignals, mithin die Sensitivitédt als Funktion der
Messzeit s(1qp).

e Das Verhalten der Sensitivitit in Abhédngigkeit von der Dosis s(D). Beispielsweise wird
fiir niedrige Dosisbereiche von einigen Gray z. T. ein supralinearer Zusammenhang beo-
bachtet. Im Bereich hoher Dosen machen sich dagegen exponentielle Sattigungseffekte
bemerkbar.

e Das Verhalten der Sensitivitéit s(D) selbst in Abhingigkeit von der Geschichte der Probe
(Hiufigkeit wiederholter Bestrahlungen, eventuelle Wirmeeinwirkungen)’.

[\

. Dosisleistung:
e Variierende Gehalte an Radionukliden — ob als stochiometrisches (K) oder Spurenelement
(U, Th) — haben unterschiedliche Dosisleistungen zur Folge.

e Die Reichweiten von a-, - und y-Strahlen unterscheiden sich stark (Abb. 2.6). Wéhrend
a-Teilchen in Quarz, Feldspat und Mineralen dhnlicher Dichte und Kernladungszahlen ei-
ne Reichweite von nur ca. 20 um besitzen, konnen die B-Elektronen das Volumen bereits
ungefdhr 2 mm durchdringen. Fiir y-Strahlen muss gar von ca. 30 cm ausgegangen wer-
den.

e Die Strahlungsarten weisen dariiber hinaus bedingt durch ihre spezifische lonisationsdich-
te Unterschiede in der Effizienz der Fallenbesetzung auf. Wihrend diese fiir -, y- und
kosmische Strahlung gleich sind, ist sie fiir a-Teilchen im Vergleich um einen Faktor sie-
ben bis zehn niedriger.

e Weiterhin konnen, z. B. durch Ausgasen von Radon, Ungleichgewichte in den Zerfallsrei-
hen von Uran und Thorium auftreten.

e FEin eventueller Wassergehalt der Probe beeinflusst die Dosisleistung, wobei auch hier von
einer von der Strahlungsart abhéngigen Stirke des Effektes ausgegangen werden muss.

Diese Punkte fithren zu einem sehr komplexen Mikrodosimetriefeld, fiir dessen Bestimmung
auch die Umgebung der Probe miteinbezogen werden muss [Aitken, 1985].

2.4 Die Datierungstechnik

Um das Alter einer Probe mit Hilfe der Altersgleichung der Lumineszenzdatierung (2.11) zu
ermitteln, miissen drei Grof3en bestimmt werden:

e Die Energiedosis D, liber die Messung der natiirlichen Lumineszenz /,,, und der spe-
zifischen Sensitivitdt der Probe s (2.4.1).
e Die Dosisleistung D an der Stelle der Probe (2.4.2).

% Chen und McKeever [1997] geben ein einfaches Beispiel fiir eine derartige Sensitivititsinderung — bei nur
zwei am Lumineszenz-Vorgang beteiligten Fallen reicht es aus, wenn eine Falle nicht durch den Messvorgang
geleert wird. Bei wiederholter Bestrahlung fiillt sich diese Falle bis sich Sattigungseffekte bemerkbar machen
und der Einfangquerschnitt der radiativen Falle und mit ihm auch die Sensitivitit der Probe ansteigt.
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Abbildung 2.7: Beispiele fiir Wachstumskurven: beim so genannten ,,additiven” Vorgehen
(links) werden Laborbestrahlungen vorgenommen, die zusdtzlich zur natiirlichen Lumineszenz
(NL) einen weiteren Signalbeitrag (AL) liefern. Durch Extrapolation kann der Wert der Aqui-
valenzdosis bestimmt werden. Bei den , ,regenerativen‘ Verfahren (rechts) wird das natiirli-
che Signal (NL) vor den Laborbestrahlungen vollstindig geloscht und die Aquivalenzdosis
durch die Messwerte interpoliert. Darstellung nach Kadereit [2000].

Diese GroBen konnen nur dann in einer sinnvollen Weise zu einem Alter verkniipft werden,
wenn Bereichen betrachtet werden, in denen sie homogen sind. Dies trifft im Allgemeinen nur
fiir Teile einer natiirlichen Probe zu (2.4.3).

2.4.1 Dosisbestimmung
2.4.1.1 Aquivalenzdosis

Die Messung der Intensitét der natlirlichen Lumineszenz 7, ist recht unkompliziert mit einem
ausreichend empfindlichen Nachweisgerdt moglich.

Fiir die Sensitivitit einer Probe ist aber aufgrund der angesprochenen Komplexitit eine quan-
titative Vorhersage nicht einmal anndhernd mdglich. Daher muss die spezifische Dosis-
Signal-Beziehung jeder Probe im Labor durch die Bestrahlung mit einer bekannten Dosis
(meist durch B-Quellen) bestimmt werden:

]Lb
5 =L 2.12
D (2.12)

Lab
Da die natiirliche Dosis kann dann ausgedriickt werden durch:

1 1
=D, (2.13)

nat
S 1 Lab

Damit verandert sich die Altersgleichung zu:

D I D
t= nat __ —nat " Lab (214)

D 1,, D

nat nat

Hier wird deutlich, dass es sich bei der Lumineszenz-Datierungstechnik um den Vergleich
einer Laborquelle mit einer natiirlichen Dosisleistung handelt und die Zeit in Form eines Fak-
tors auftritt, der durch das Verhiltnis der jeweils erzeugten Lumineszenzintensitidten ausge-
driickt wird.

Aufgrund der Abhéngigkeit der Sensitivitdt von der Dosis und der Behandlungsgeschichte
wird statt einer einzigen Messung gemif3 (2.12) aus den Lumineszenzsignalen mehrerer, un-
terschiedlich starker Laborbestrahlungen eine Kalibrationsfunktion fiir die Probe, die so ge-
nannte ,,Wachstumskurve®, erstellt. Dies erlaubt zudem eine prizisere Messung von s. Die
Wachstumskurve ermdglicht die Bestimmung einer ,,Aquivalenzdosis“ (Dr), also derjenigen
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Labordosis, die in der Probe ein dem natiirlichen dquivalentes Lumineszenzsignal erzeugt.
Bei diesem Vorgehen werden so genannte additive und regenerative Verfahren unterschieden
(Abb. 2.7).

2.4.1.2 Vorheizen

Probleme bei dem Erstellen der Wachstumskurve bereitet unter anderem, dass der Aufbau der
Strahlenschéden, die zum natiirlichen Lumineszenzsignal fiihren, auf einer gidnzlich anderen
Zeitskala stattfindet als die Laborbestrahlungen. Einigen Hunderten oder Tausenden von Jah-
ren stehen einige Sekunden oder Minuten gegeniiber. Dies hat zu Folge, dass Fallen mit einer
kurzen Lebensdauer, die im Fundzustand der Probe leer sind, nach Laborbestrahlungen einen
erheblichen Beitrag zum Signal leisten. In der Regel. konnen diese Fallen durch ein kurzes
Autheizen (einige Minuten) der Probe (,,Vorheizen®) auf Temperaturen zwischen 200 und
300 °C entleert werden, wihrend der Fiillungszustand tieferer, zur Datierung genutzter Fallen
ausreichend nahezu bleibt.

2.4.1.3 Normierungen

Die Verinderungen der Sensitivitidt im Laufe der Messungen im Datierungslabor sind beson-
ders dann kritisch, wenn die Messungen zum Aufbau der Wachstumskurve an einer einzelnen
Probe (so genannte ,single aliquot’-Protokolle) vorgenommen, und nicht viele Unterproben
jeweils mit einer anderen Labordosis bestrahlt werden (,multiple aliquot’-Protokolle). Ubli-
cherweise wird die Probe daher immer wieder mit einer konstanten ,,Test-* oder ,,Normie-
rungsdosis® bestrahlt, um die Sensitivititsdnderung quantifizieren zu kénnen.

Schritt | Vorgang

1 Bestrahlung mit Dosis D; (entféllt bei Zyklus 1)
2 Vorheizen (entfillt bei Zyklus 1)

3 Stimulation (OSL) liefert Signal L;

4 Bestrahlung mit Testdosis D';

5 Vorheizen

6 Stimulation (OSL) liefert Testsignal L';

7 nichster Zyklus (Start bei 1)

Tabelle 2.2: Protokoll zum Aufbau einer regenerativen Wachstumskurve an einer einzigen
Probe (SAR-Protokoll) [Murray und Wintle, 2000, zitiert nach Schilles, 2002].

Die Anderung der Lumineszenzintensitit, die diese Testdosis erzeugt, wird dann zur Korrek-
tur Wachstumskurve genutzt.

2.4.1.4 Anomalous Fading

Besonders feldspathaltige Proben werden, nachdem die Messungen zur Aquivalenzdosis-
Bestimmung abgeschlossen sind, zumeist noch einmal bestrahlt und iiber mehrere Wochen
bei Raumtemperatur dunkel gelagert. So kann der nicht-thermische Signalverlust quantifiziert
und zu einer Korrektur der Aquivalenzdosis verwendet werden.

2.4.1.5 Messgerdte

Moderne Lumineszenz-Messgerite erlauben heutzutage die automatisierte Bestimmung der
Aquivalenzdosis einer Probe. Diese Geriite sind mit Laser bzw. Hochleistungs-LEDs zur Sti-
mulation, Photoelektronenvervielfachern mit Filtern zur Unterdriickung des Stimulationslich-
tes und zur Auswahl des Wellenldngenbereiches der Detektion, Vorheiz-Einrichtungen sowie
radioaktiven Quellen (meist *°Sr/*°Y-B- und ' Am-a-Quellen) zur Bestrahlung ausgestattet.
Daneben gibt es auch (vor allem é&ltere) Gerite, die nur fiir einzelne Abschnitte der Datie-
rungsprozedur geeignet sind.
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2.4.2 Dosisleistungsbestimmung

Zur Bestimmung der Dosisleistung werden iiblicherweise die Elementkonzentrationen der
Radionuklide Uran, Thorium, Kalium in der Probe selbst und ihrer Umgebung bestimmt. Mit
Hilfe hochauflosender y-Spektrometer werden die Energiespektren von ca. 30 g Probenmate-
rial ausgewertet (Abb. 2.8.). Zusitzlich konnen eine direkte P-Aktivitdtszahlung, eine o-
Zéhlung sowie eine in-situ y-Messung am Fundort erfolgen.

1e+6
1e+5 1 E
g 1e+3 - l” ll l H l ' l
ko "
= A | 1
(0
B Te+2 - T N
Te+1 4
1e+0 T T T T
0 500 1000 1500 2000

Energie in keV

Abbildung 2.8: Hochaufgelostes y-Spektrum einer Lumineszenzprobe (S. Lindauer, For-
schungsstelle Archdometrie, pers. Mitteilung). Die markierten Zihlspitzen dienen der Analyse
einzelner Elemente der U- und Th-Zerfallsreihen und kénnen so auch radioaktive Ungleich-
gewichte aufdecken.

Die Bestimmung des Porenvolumens der Probe dient zusammen mit der Abschitzung des
mittleren Wassergehaltes der Ermittlung der Strahlungsabschwéchung. Sie kann berechnet
werden durch
: D
D. = trocken 215
feucht 1+CPW ( )

wobei P die Porositdt (das relative Porenvolumen), W den mittleren relativen Wassergehalt
und ¢ den spezifischen Schwéchungsfaktor darstellt (Tab. 2.3).

Neben der Bestimmung der Radionuklidkonzentrationen existieren auch in-situ Expositions-
verfahren, bei denen ein Dosimeter an der Stelle der Probe eingesetzt wird. Ein Beispiel hier-
fiir ist die Verwendung des hochempfindlichen, kiinstlichen Luminophors a-Al,05:C
[Kalchgruber, 2002].
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Strahlung c
o 1,50
B 1,25
Y 1,14

Tabelle 2.3: Strahlungsspezifische Abschwdchungsfaktoren [Zimmermann, 1971].

2.4.3 Berechnung des Probenalters

Die Analyse unaufbereiteter Proben fiithrt aufgrund der in 2.3.2 beschriebenen Inhomogenité-
ten zu Mischsignalen und so zu fehlerhaften Bestimmungen. Daher werden in der Vorberei-
tung der Probe eine Mineral- und eine KorngréBentrennung vorgenommen. So erhdlt man
eine Auswahl (Fraktion) an Kornern, die nicht nur dhnliche Lumineszenzeigenschaften auf-
weisen, sondern im statistischen Mittel auch der gleichen Dosisleistung ausgesetzt waren. Mit
Hilfe eines Dosisleistungsmodells ist es mdglich, aus den ermittelten Radionuklidkonzentrati-
onen die Dosisleistung fiir die gewéhlte Fraktion zu errechnen. Neben den von Radionukliden
innerhalb des Korns ausgehenden internen Anteilen werden auch aus der Umgebung des
Korns beziehungsweise der Probe stammende externe Anteile (meist y- oder kosmische Kom-
ponente) betrachtet.

Ublich ist hierbei die Arbeit an der so genannte ,,Quarz-Grobkornfraktion* mit KorngroBen
zwischen 90 und 120 um (Quarz-Inklusions-Methode). Da Quarzkoérner sehr niedrige Gehalte
an Uran sowie Thorium besitzen und kein Kalium enthalten, wird ihre Dosisleistung in dieser
GroBenklasse durch das externe - und y-Strahlenfeld bestimmt [Fleming, 1966]. Die geringe,
interne Abschwichung der B-Strahlung wird dabei beriicksichtigt. Die ca. 10-20 pm messen-
de duBere Rinde der Korner, in die noch a-Teilchen eindringen konnen, wird durch Flussséu-
re entfernt. Eine andere gingige Option ist die Extraktion einer polymineralischen ,,Feinkorn-
fraktion® zwischen 4 und 11 pm, bei der alle Korner vollstindig von einem o-,3- und y-
Strahlenfeld durchdrungen waren (Abb. 2.6). Diese Priparate werden dann in der Regel in
Einkornlagen auf ca. 8-10 mm grofle Metall-Tréger zur Messung aufgebracht.

Nachdem zu Beginn der Lumineszenzdatierung multiple aliquot-Techniken angewendet wur-
den, sind verstarkt Verfahren entwickelt worden, die Messungen an einer oder an einigen we-
nigen Unterproben erlaubten. Das gerade bei antiken Artefakten nur begrenzt zur Verfiigung
stehende Probenmaterial kann so geschont und der Préparationsaufwand im Labor verringert
werden.

Bemiihungen um eine weitere Reduktion der Probenmenge und die Aussicht, dabei auch die
Varianz der Lumineszenzeigenschaften zwischen den Koérnern besser untersuchen zu kénnen,
fiihrte in jlingerer Zeit dazu, dass verstirkt Messungen auf einige wenige oder gar ein einzelne
Korner reduziert wurden. So arbeitet ein modernes Lumineszenz-Messgerdt mit einem fokus-
sierten Laser, der {iber ein Raster von Einzelkornern streift [Duller et al., 2000]. Es ist inzwi-
schen moglich — nach einem erhebliche Aufwand fiir die Priparation, da jedes Korn im Dun-
keln fiir die Messung vorbereitet werden muss — die Aquivalenzdosis fiir einzelne Mineral-
korner sehr genau zu bestimmten. Doch sind auch diese Korner aus ihrem Probenkontext ge-
rissen. So ist die Verteilung der Aquivalenzdosen zwar bekannt, doch bleiben Ungewissheiten
iiber die Ursachen ihrer Streuung. Sie kann in einer unzureichenden Bleichung oder in einem
inhomogenen Mikrodosimetriefeld, z. B. der Nachbarschaft zu einem starken Punktstrahler
liegen. Der urspriinglich verwendete statistische Ansatz kann im Fall eines Einzelkorns nicht
mehr tragen.
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2.5 Lumineszenzeigenschaften verwendeter Materialien

2.5.1 Quarz

Quarz (chemische Summenformel SiO,) zeigt vor allem aufgrund von Punktdefekten (Abb.
2.9) bei optischer Stimulation Lumineszenzemissionen im sichtbaren und UV-Bereich (Abb.
2.10). Zur Stimulation wird zumeist Licht genutzt werden, dessen Wellenldnge im griinen
oder blauen Wellenldngenbereich liegt, hdufig bei 470 nm oder 532 nm (,,blau bzw. griin
stimulierte Lumineszenz®*, BLSL/GRSL). Mit zunehmender Wellenldnge sinkt die Stimulati-
onseffizienz rasch ab (Abb. 2.11). Quarze bauen im Vergleich zu Feldspiten in der Regel.
relativ wenige Spurenstoffe und Radionuklide ein.

O si*

© o*

. O-Leerstelle
o €

O AI3+

Idealer Quarz-Kristall Realer Quarz-Kristall

Bestrahlung Metastabiler Zustand Stimulation und Emission

Abbildung 2.9: Beispiel fiir den Ablauf der optisch stimulierten Lumineszenz in einem Quarz-
Kristall.
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Abbildung 2.10: OSL-Spektrum (nach Huntley et al. [1991]) von Quarz.
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Abbildung 2.11: OSL-Stimulationsspektrum von Quarz, nach Botter-Jensen et al. [1994].

2.5.2 Feldspat

Feldspat gehort zur Gruppe der Aluminium-Silikate. Seine Summenformel unterscheidet sich
je nach Anteil der Hauptelemente K, Na oder Ca (Orthoklas K[AISi3Og], Albit Na[AlSi;0s],
Anorthit Ca[Al;Si;Og], Abb. 2.12). Zwischen den Feldspat-Varietiten konnen im OSL-
Verhalten grofle Unterschiede festgestellt werden [Rieser, 1999]. Dies liegt unter anderem
daran, dass Feldspite sehr hidufig Fremdatome einbauen (,,Miillschlucker der Mineralogie®).
Feldspat wird wie Quarz zu Datierungszwecken meist mit blauem und griinem Licht stimu-
liert. Dariiber hinaus besitzen Feldspite auch Fallen, die auf Licht im nahen Infrarotbereich
(1,40-1,44 eV, Abb. 2.14) reagieren. Dieses Verhalten erlaubt die gesonderte Stimulation von
Feldspiten auch in polymineralischen Proben unter Verwendung von Wellenldngen zwischen
800 nm und 900 nm (,,infrarot stimulierte Lumineszenz®“, IRSL). Als Erklidrung wird ein
thermisch unterstiitzter [Hiitt et al., 1988] Ubergang in das Leitungsband oder auch eine di-
rekte Rekombination ohne Beteiligung des Leitungsbandes herangezogen [Poolton et al.,
1995].
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Abbildung 2.12: Struktur von Feldspat (links) mit AlOy/SiO4Tetraeder (T)und den Katio-

nenpldtzen (M). Rechts das terndire System der Feldspdite mit den Hauptelementen K, Na und
Ca.
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Abbildung 2.13: Beispiele fiir ein TL- und ein IRSL-Spektrum einer Feldspat-Probe [Rieser,
1999].

Zur Datierung wird aufgrund ihrer stabilen Eigenschaften iiblicherweise die blaue Emission
genutzt (bei ca. 420 nm, Abb. 2.13). Rieser [1999] schligt als Alternative IRSL-Datierungen
an der gelben Emission (ca. 560 nm) vor. Fiir hochaufgeldste OSL-Messungen ist letztere vor
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allem aufgrund ihrer héheren Intensitit interessant, die nicht nur auf eine relative Uberlegen-
heit der Emissionsstérke, sondern vor allem auf die ungleich bessere Transmission der fiir die
IRSL im gelben Bereich verwendete Filterkombination zuriickzufiihren ist. Die Anwendung
der gelben Emission fiir Datierung ist weniger gut untersucht als fiir den blauen Bereich. So
ist die Rolle eventueller thermischer Zwischenzustdnde nicht geklart, ebenso wie die Frage,
ob es sich um die Uberlagerung zweier Emissionen (550 nm/Fe*” und 570 nm/Mn*") handelt.
Im Rahmen dieser Arbeit gemessene Proben wiesen starke Sensitivitdtsdnderungen der gelben
IRSL auf.

Feldspite zeigen im Gegensatz zu Quarz oft das Phanomen des nicht-thermischen Signalver-
lustes bis hin zu einer Gréenordnung von ca. 25 %. Eine sehr ausfiihrliche Darstellung spekt-
raler Eigenschaften der bei Lumineszenzdatierung verwendeten Minerale geben Krbetschek et
al. [1997].
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Abbildung 2.14: IRSL-Stimulationsspektrum einer Feldspatprobe [Barnett und Bailiff, 1997].

Relative OSL-Intensitat

2.5.3 Apatit

Apatit [Cas(PO4);3(F,C1,0H)] zeigt unter Elektronenbeschuss unter anderem eine Lumineszen-
zemission bei ca. 410 nm, die mit Eu*"-Aktivatoren in Zusammenhang gebracht wird [Mars-
hall, 1988]. Der Verwendbarkeit von Apatit fiir TL/OSL-Datierungen ist bisher nicht eindeu-
tig geklart. Eine blaue OSL-Emission unter griiner Stimulation konnte wiahrend dieser Arbeit
festgestellt werden.

2.5.4 a-ALO3:C

Geziichtete Aluminiumoxid-Kristalle konnen zur Herstellung eines hochempfindlichen Lumi-
nophors mit Kohlenstoff dotiert werden, um Fehlordnung zu erzeugen. Dieses Material wird
vor allem in der TL- und OSL-Dosimetrie genutzt. Es liegt als Tabletten (,Pellets’) mit ca.
5 mm Durchmesser und 1 mm Dicke bzw. als aufgemahlenes Pulver vor. Abb. 2.15 zeigt das
TL-Spektrum eines solchen Pellets. OSL tritt unter griiner und blauer Stimulation auf, wobei
eine blaue und eine UV-Emission nachgewiesen werden kann.

a-AlLOs:C ist um GroéBenordnungen sensitiver als natiirlicher Quarz oder Feldspat. Ein hin-
reichendes Lumineszenzsignal bereits bei Dosen im nuGy-Bereich ermdglicht den Einsatz als
in-situ-Dosimeter mit Expositionszeiten von einigen Tagen bis Wochen. Die Lumineszenzei-
genschaften, insbesondere die Sensitivitit des Materials bleibt iiber eine Messreihe sehr stabil.
Eine eingehende Beschreibung gibt Kalchgruber [2002]. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit
wurde das Material bei der Methodenentwicklung und zum Test ortsaufgeldster Dosisleis-
tungsbestimmungen eingesetzt.
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Abbildung 2.15: TL-Spektrum einer a-Al;,03:C-Probe [Kalchgruber, 2002].

2.5.5 BaBrF:Eu*"

Neben a-Al,O3:C werden eine ganze Reihe weiterer kiinstlicher Luminophore als Expositi-
onsdosimeter verwendet. In der biomedizinischen Forschung 16sen wieder verwendbare Bild-
platten Rontgenfilme in der Autoradiographie immer stirker ab. Diese Platten sind in der La-
ge, das durch Exposition entstandene latente (Lumineszenz-)Bild bis zu einem spiteren Aus-
lesen zu speichern. Ein in den letzten Jahren intensiv erforschtes Material, mit Eu*" dotiertes
BaFBr, zeigt eine sehr hohe Sensitivitdt, kann hochortsauflosend (bis 25 um) ausgelesen wer-
den und weist nur ein geringes thermisches Ausheilen auf. So konnten Hareyama et al. [2000]
die natiirliche Dosisleistung einiger Gesteinsplatten ortsaufgeldst messen. Takebe und Abe
[1994] weisen darauf hin, dass nicht nur mit Hilfe verschiedener Absorber die Unterschei-
dung zwischen a- und p/y-Anteilen méglich ist, sondern dass BaFBr:Eu”" auch die Fihigkeit
zur Unterscheidung von Partikelenergien besitzt, wenn es mit unterschiedlichen Wellenldngen
ausgelesen wird. Dies konnte dazu fiihren, dass die ortsaufldsende Bestimmung von U, Th
und K in natiirlichen Proben mit diesem Material in absehbarer Zeit moglich wird [Tsuchiya,
pers. Mitteilung]. Der Lumineszenzmechanismus von BaFBr:Eu" ist gut untersucht und ver-
gleichsweise simpel (Abb. 2.18).

lectron

‘L I y C.B.

* 37meV 1.3meV
\ 2.1eV ' 2.5eV
6.6eV — F*/F(Br) F+/F(F)
8.2eV 4.6eV
3.2eV
- . Eu2+/ Eu3+
ClHole D ¥

Abbildung 2.16: Energieschema fiir BaBrF:Eu’" [Iwabuchi, 1994].
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Abbildung 3.1: Der Nasca-Kultur (ca. 200 v. Chr. bis 600 n. Chr.) zugeschriebene Erdzeich-
nung auf der Hochfldche von San Ignatio (Cerro Llipata) bei Palpa in Siidperu. Diese Ge-
oglyphen wurden durch Abrdumen der mit einem dunklen Wiistenlack tiberzogenen Steine
geschaffen, wodurch das unter der diinnen Steinlage befindliche, helle und feinsandige Mate-
rial freigelegt wird. Bei diesem Vorgang werden die Steine dem Licht ausgesetzt. Die weit-
rdumige, oft mehrere Kilometer betragende Ausdehnung und die teils hoch abstrakte Form-
gebung faszinieren — und machen die Geoglyphen auf den Fufflichen der Anden zum Ge-
genstand wissenschaftlicher Diskussionen. Der Zeitpunkt ihrer Anlage aber konnte bisher
nicht direkt gefasst werden. Altersabschdtzungen beruhen auf Stilvergleichen mit Motiven auf
Keramikartefakten und auf angelagerten Funden. Photo: Ingmar Unkel / Forschungsstelle
Radiometrie am IUP Heidelberg.



3 Gesteinsoberflachen als Proben fur
die Lumineszenzdatierung

3.1 Datierungspotential

Quarz und Feldspat als im Grundsatz fiir eine Lumineszenzdatierung geeignete Minerale fin-
den sich in weitaus mehr Materialen, als nur denjenigen, welche das aktuell iibliche Anwen-
dungsspektrum der Methode beinhaltet. So kommen sie auch in sehr vielen Festgesteinen vor.
Die Mineralen derartiger Gesteine bauen durch die interne und externe natiirliche Radioaktivi-
tdt ebenfalls Lumineszenzsignale auf. An der Oberflidche des Steines aber konnen die akku-
mulierten Strahlenschiden durch Licht ausgeheilt werden®. Durch eine spitere Abdeckung
dieser Flachen beginnt dann der Aufbau eines latenten Lumineszenzsignals wieder von neu-
em. Die Vorgédnge sind also ganz analog denjenigen, die in bisher mit Hilfe der optisch stimu-
lierten Lumineszenz datierbaren Systemen stattfinden. Gelidnge es, an den Mineralen der O-
berflache eines Gesteins eine Lumineszenzdatierung durchzufiihren, so wére es moglich, den
Zeitpunkt der letzten Belichtung zu bestimmen — diese Information wire fiir viele Untersu-
chungen von groflem Interesse.

So werden Bausteine im Allgemeinen vor ihrer Verwendung belichtet und zu Teilen durch
den Bau wieder abgedeckt (Abb. 3.2). Eine Datierung der abgedeckten Stellen konnte eine
direkte Aussage liber den Zeitpunkt der Errichtung erlauben, ohne auf einen Bezug zu Funden
im Kontext (Inschriften, verbautes Holz oder Stroh u. a.) angewiesen sein zu miissen. Ein
solcher Bezug — wenn er im Einzelfall denn mdglich ist — kann immer mit Unsicherheiten
verbunden sei. Daneben konnen auch zunichst in einem Bauwerk freiliegende Stellen durch
eine spitere Umlagerung, Zerstdrung oder Bedeckung begraben werden. Diese Ereignisse
lieBBen sich ebenfalls zeitlich fassen (Abb. 3.1, 3.3). Die Moglichkeiten einer Lumineszenzda-
tierung an Gesteinsoberfldchen sind aber nicht auf die Archdologie beschrinkt — von Interesse
konnen sie auch fiir die Quartdrgeologie sein, z. B. bei der Bestimmung von Bedeckungsal-
tern. Dieses Informationspotential kann bis heute durch keine andere chronometrische Me-
thode befriedigend erschlossen werden. Warum also werden bisher keine Lumineszenzdatie-
rungen an Gesteinsoberflichen durchgefiihrt?

Aufgrund der unvermeidbaren Heterogenitéiten stellt die in Kapitel 2 beschriebene OSL-
Datierungstechnik Bedingungen an eine Probe. Diese muss fiir eine Vorgehensweise geeignet
sein, die es erlaubt, die vielfdltigen Gradienten in Sensitivitidt und Dosisleistung zu umgehen,
indem sie die Trennung von Kornfraktionen und einen statistischen Ansatz fiir die Dosimetrie
einzelner dieser Fraktionen ermdglicht. Eventuelle feste Proben, z. B. Keramiken, werden
entsprechend aufgemahlen und Abweichungen vom Ideal einer Lumineszenzprobe in einem
homogenen Sediment in 30 cm Umgebung sind inzwischen (z. B. fiir Keramikscherben) be-
herrschbar. Doch genau diese Kriterien konnen Festgesteinsproben nicht erfiillen — Haber-
mann bezeichnet sie bei seinen Untersuchungen zur Anwendbarkeit der Lumineszenzmetho-
dik auf Oberfldchen als die denkbar ungiinstigsten Proben fiir eine OSL-Datierung [Haber-
mann, 2000, Habermann et al., 2000].

? Selbiges gilt natiirlich mit Einschréinkungen auch fiir Warme oder mechanische Spannung. Im folgenden wird
der Schwerpunkt aber immer auf einer Lichteinwirkung liegen.
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Nullstellung Fundsituation

Abbildung 3.2: Bestimmung des Zeitpunktes der Abdeckung bei Errichtung eines Bauwerkes
(oben). Die Granitsdulen von Assos (Tiirkei, unten rechts) zeigen deutlich die beim Bau abge-
deckte Gesteinsoberflichen. Die Steine eines Fundamentes in der Nihe einer Erdzeichnung in
Palpa/Peru (Mitte) wurden bei der Errichtung des Gebdudes im feinsandigen Boden vergra-
ben. Auch durch Mortel (links, Burg Frankenstein/Odenwald) konnen die Oberfldchen von
Bausteinen abgedeckt werden.

Eine Oberflidchenprobe steckt per se voller Gradienten — nicht nur beziiglich ihrer Mineralver-
teilung, deren Auftrennung in definierte Einzelkorner analog zu Lockerproben unméglich ist.
Auch ist die Verteilung der entscheidenden Lumineszenzinformation eine Funktion der Tiefe
unter der Oberflache. Dies geht nur schwer mit dem Versuch einer (technisch schwierigen)
Abtragung des Materials zusammen — denn wo ist die Grenze fiir das abzutragende Material
zu ziehen? Eine Oberfldche ist immer eine auch Grenzfldche und Gradienten in der Dosisleis-
tung zwischen zwei Medien, die mit hoher Wahrscheinlichkeit unterschiedliche Radionuklid-
gehalte aufweisen, unvermeidlich. Zudem konnen chemische Prozesse, eventuelle Verwitte-
rungen, die Oberfliche in ganz unterschiedlicher Weise angegriffen haben.

3.2 Vorarbeiten

Nachdem sich erste Ansédtze mit der Erwdrmung von Oberflachen durch die Erwirkung von
Sonnenlicht konzentrierten [Vaz, 1983], konnte spiter die Bleichung des Signal durch Licht
nachgewiesen werden [Richards, 1994 und Huntley und Richards, 1997]. Versuche, die in-
formationstragende Schicht abzutrennen, wurde bereits flir Proben griechischen Marmors
verfolgt, ohne dass dabei allerdings bisher Datierungen durchgefiihrt werden konnten [Liritzis
und Galloway, 1999]. Habermann [2000] konnte zeigen, dass alle relevanten Voraussetzun-
gen fiir eine OSL-Datierung — die Dosis-Abhdngkeit des Lumineszenzsignals, die thermische
Langzeitstabilitdt und die optische Bleichbarkeit — von granitischen Oberfldchen erfiillt wer-
den. Dariiber hinaus bestimmte er fiir eine Granitprobe das Tiefenprofil der OSL und konnte
so direkt nachweisen, dass die Eindringtiefe der Bleichung fiir eine Nullstellung an der Ober-
fliche ausreicht (Abb. 3.4).
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Abbildung 3.3: Eine Umlagerung oder eine Zerstorung ist ebenfalls mit der Bleichung und
Abdeckung von Oberfldchen verkniipft (obere Reihe). Die untere Reihe neben den Steinwidl-
len, die durch die Schaffung der Nasca-Erdzeichungen entstanden (links), romische Sdulen in
einem Steinbruch von Kestambul/Tiirkei, die seit ihrer Herstellung vermutlich nicht mehr be-
wegt wurden, sowie Trockenmauern auf der griechischen Insel Syphnos (rechts), die zur Be-
grenzung der Bodenerosion errichtet wurden.

Habermann ging in Anlehnung an herkémmliche Verfahren von integralen Messungen der
OSL auf einem ca. 8 mm groBen Punkt auf der Gesteinsoberfliche aus. Seine Uberlegungen
tiber die Auswirkungen der Gradienten der Dosisleistung an Grenzfldchen fiihrten ihn zu dem
Schluss, dass besonders Granitgesteine mit grolen Kali-Feldspiten (von einigen Millimetern
Durchmesser) oder sehr feinkdrniges Material zur Datierung geeignet sein konnten. Da Ha-
bermann die Durchfithrungen aller Messungen an einer Stelle des Gesteins vorschldgt, bedeu-
tet dies die Anwendung regenerativer single aliquot-Protokolle. Er empfiehlt weiterhin die
Verwendung einer Infrarot-Stimulation, um an der polymineralischen Oberfldche ausschlief3-
lich mit der Feldspatkomponente arbeiten zu kdnnen.

Doch Habermanns Betrachtungen zur Dosisleistung zeigen auch, dass selbst innerhalb der
Feldspéte erhebliche Unterschiede auftreten konnen. So schwankt die Modell-Dosisleistung
bedingt durch die Kaliumgehalte zwischen einem Plagioklas (0 % K, 0,8 mGy/a) und z. B.
einem Sanidin (14 % K, 15 mGy/a) in einem Granit (5 % K, 0,8 ppm U, 12,3 ppm Th) erheb-
lich. Auch das Verhalten der OSL (s. Kapitel 2.5) kann sehr unterschiedlich ausfallen. Noch
problematischer wird die Situation natlirlich, wenn man statt Infrarot auch andere Wellenlédn-
gen zur Stimulation verwenden mochte, um beispielsweise Altersinformation auch aus der
Quarzkomponente zu erhalten.

Dartiber hinaus zeigen die von Schilles [2002] durchgefiihrten EDX-Messungen an Kornsepa-
raten eindriicklich, dass die iiblichen mechanische Trennverfahren, z. B. die Schweretrennung
dort versagen miissen, wo Verwachsungen zweier Minerale (z. B. Plagioklas und Kali-
Feldspat) und Einschliisse vorliegen.
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Abbildung 3.4: Relativer Anteil am Lumineszenz-Gesamtsignal in Abhdngigkeit von der Dicke
der stimulierten Schicht (links). 75 % stammen bereits aus den ersten 250 um, ca. 90 % aus
dem obersten halben Millimeter. Die Bleichung (20 min Sonnenlicht) reicht dagegen mehrere
Millimeter tief in das Material hinein (rechts). Beide Abbildungen nach Habermann [2000].

In einem nach den Laborvorgaben fiir eine Kalifeldspatprobe getrennten Separat waren prak-
tisch keine Kalifeldspéte, dafiir aber Plagioklas und Quarz enthalten, die eigentlich geringere
spezifische Dichten besitzen sollten. Die EDX-Daten wiesen auf Einschliisse (spezifisch
schweren) Titanits hin. Ublicherweise findet eine solche Kontrolle bei Datierungen iiberhaupt
nicht statt. So ,,funktioniert” eine aufbereitete Probe manchmal ,.einfach nicht“. Und da das
Signal auf einer Probenscheibe meist nur von einigen hellen Kornern getragen wird, konnen
nur wenige leuchtstarke Fremdminerale das Ergebnis bereits stark verfalschen.

Eine Moglichkeit aber, die Minerale einer Probe in ihrem origindren Verband belassen und sie
zum Zwecke einer Lumineszenzdatierung trotzdem trennen zu konnen, ist, die riumliche Auf-
16sung der Messung soweit zu erh6hen, dass innerhalb eines Messpunktes die Gradienten eine
untergeordnete Rolle spielen. Es liegt an der Beschaffenheit der jeweiligen Probe, wann die-
ser Fall eintritt.

Da kleine Messpunkte viele serielle bzw. parallele Messungen an einer rdumlich grofleren
Probe erlauben, wird so die Moglichkeit geschaffen, Bilddaten der Lumineszenz zu erhalten
und von einem statistischen Ansatz zu einer ortsaufgeldsten Datierung tiberzugehen.

3.3 Idee einer ortsauflosenden Lumineszenzdatierung

Die folgenden Beispiele sollen einen Eindruck vermitteln, welche Effekte die Mittelung der
EinzelgroBen in einem Mineralverband besitzt. Betrachten wir eine Probe, die sich nur aus
zwei Mineralen — einem Kalifeldspat (K-Fsp) und einem Plagioklas (Plg) — zusammensetzt
(Abb. 3.5). Diese Minerale kénnen nicht durch die Verwendung zweier Stimulationswellen-
langen getrennt werden (wie beispielsweise Quarz und Feldspat in polymineralischen Fein-
kornproben durch vergleichende Messungen mit infraroter und blauer Stimulation). Verein-
fachenderweise nehmen wir an, dass innerhalb der Minerale und bis exakt an ihre Grenzen
eine einheitliche Dosisleistung herrscht. Fiir den Kalifeldspat werden 15 mGy/a, fiir den Pla-
gioklas 1 mGy/a veranschlagt (s. 0.). Weiterhin sollen die Minerale in sich eine einheitliche
Sensitivitit aufweisen. Nehmen wir nun an, das Alter der Probe sei 10.000 Jahre, so ergibt der
in Tab. 3.1 dargestellte Zusammenhang.
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Abbildung 3.5: Modell-Lumineszenzprobe mit zwei Komponenten. Dies kann ein idealisiertes
Sediment darstellen, bei dem die Einzelkorner zusammengefasst wurden, aber auch eine Ge-
steinsoberfldiche mit zwei groffen Mineralkérnern.

Die einzelnen Sensitivitidten addieren sich fiir die Gesamtprobe, die Dosisleistung — da mas-
sebezogen — bildet einen gewichteten Durchschnitt. Die Lumineszenzsignale (in Z&hlereignis-
sen, counts bzw. Cts) errechnen sich aus (dem angenommen Alter und somit) den Dosen der
Einzelminerale und addieren sich wiederum fiir die Gesamtprobe. Hat man nur Zugriff auf die
GroBen der Gesamtprobe (rechte Spalte), so erhdlt man ein scheinbares Alter von 5.625 Jah-
ren.

Kalifeldspat Plagioklas Gesamte Probe
Sensitivitét: 10.000 Cts/Gy 30.000 Cts/Gy 40.000 Cts/Gy
Dosisleistung: 15 mGy/a 1 mGy/a 8 mGy/a
Absorbierte Dosis: 150 Gy 10 Gy
OSL-Signal: 1.500.000 Cts 300.000 Cts 1.800.000 Cts
Aquivalenzdosis: 45 Gy
Scheinbares Alter: 10.000 a 10.000 a 5.625 a

Tabelle 3.1: Einzel- und gemittelte Grofen fiir eine Modell-Lumineszenzprobe mit zwei Mine-
ralkomponenten.

Stark oder schwach strahlende Komponenten sowie unterschiedliche Sensitivititen innerhalb
eines Minerals konnen das Problem weiter verschérfen, wie ein Beispiel zeigt, bei dem zwei
unterschiedliche Plagioklase sowie ein beinahe radionuklidfreier Quarz und ein stark uranhal-
tiger Zirkon hinzukommen (Abb. 3.6). Eine solche Situation kann bei einer Anregungswellen-
linge (z. B. im blauen Bereich) und einem Detektionsfenster (z. B. nahes UV), bei denen un-
terschiedliche Minerale Lumineszenzemissionen zeigen, vorliegen. Das Alter dieser Probe
soll wiederum 10.000 Jahre betragen.

In diesem Beispiel kommt es zu einer noch deutlicheren Altersunterschiatzung. Natiirlich lie-
gen in einem Gesteinsverbund keine scharf getrennten Bereiche vor — durch die Reichweiten
der B- und y-Strahlung treten Verwischungen auf. Trotzdem wird deutlich, dass, wenn es ge-
lingt, auf die Parameter der einzelnen Minerale zuzugreifen, statt der Verrechnung gemittelter
Groflen die Mittelung vieler EinzelgroBen erfolgen kann. Eine hochauflésende Messung be-
deutet keine bessere Statistik, wohl aber genauere Bestimmungen, denn man gewinnt Infor-
mationen iiber das Verhalten der Parameter in der Probe und durch die Ortsauflésung die
raumliche Verteilung der Lumineszenzemissionen. Diese Daten erlauben iiber die Ortskoor-
dinaten einen direkten Vergleich mit anderen bildgebenden Verfahren (Auflicht-
Photographie, Elementbestimmungen, Kathodolumineszenz-Aufnahmen) und liefern Krite-
rien zum Ausschluss oder zur getrennten Untersuchung einzelner Bereiche der Probe.
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Abbildung 3.6: Modell-Lumineszenzprobe mit fiinf Mineralkomponenten.

Arbeiten zur rdumlich aufgelosten Bestimmung des Lumineszenzsignals (meist TL, sehr sel-
ten OSL) liegen bereits lange vor. Doch vom Charakter einer aufwendigen Grundlagen- bzw.
Zusatzuntersuchung konnten sich diese Messungen nicht 16sen. Keiner der Ansétze beinhaltet
bisher eine umfassende Methodik und konsequente Umstellung der Lumineszenzdatierung,
obwohl die technischen Vorraussetzungen in der Zwischenzeit gegeben sind. Denn dem gro-
Ben Potential, das hochauflosende Messungen bieten, steht eine Vielzahl technischer und me-
thodischer Probleme gegeniiber.

Kalifeldspat  Plagioclas 1  Plagioclas 2 Quarz Zirkon Gesamtprobe

Sensitivitat: 10 kCts/Gy 20 kCts/Gy 30 kCts/Gy 1 kCts/Gy 1 kCts/Gy 62 kCts/Gy
Dosisleistung: 15,0 mGy/a 1,0 mGy/a 1,0 mGy/a 0,1 mGy/a 100,0 mGy/a 16,7 mGy/a

Abs. Dosis: 150 Gy 10 Gy 10 Gy 1 Gy 1000 Gy

OSL-Signal: 1.500 kCts 200 kCts 300 kCts 1 kCts 1 kCts 3.001 kCts
Aq.-Dosis: 48,4 Gy
Sch. Alter: 10 ka 10 ka 10 ka 10 ka 10 ka 2888 a

Tabelle 3.2: Einzel- und gemittelte Grofsen fiir eine Modell-Lumineszenzprobe mit fiinf Mine-
ralkomponenten.

3.4 Erweiterung des Konzeptes

Das beschriebene Vorgehen muss nicht auf Oberflichenproben beschrinkt bleiben. Die An-
wendung kann mit verschiedenen Zielrichtungen auch auf Proben ausgedehnt werden, die
bisher mit der herkdmmlichen Technik datiert werden oder auf Proben, die bis dato nicht mit
der optisch stimulierten Lumineszenz datiert werden konnten.

e Keramikdatierungen konnen mit einem weitaus geringeren Aufwand an Probenprépa-
ration direkt an einer frisch aufgeschnittenen Innenfldche (,,innere Oberfldche®) der
Keramik stattfinden.

e Die Datierung archdometallurgischer Schlacken bzw. der in ihnen enthaltenen kristal-
linen Silikatphasen gestaltet sich bisher aufgrund der Komplexitit von Verwachsun-
gen und der daraus folgenden Schwierigkeit der Auftrennung als problematisch [E-
litzsch et al., 1983, Wagner, 1998, und Haustein et al., 2003].

e In-situ Untersuchungen koénnen an verfestigten Sedimenten, insbesondere zu einer
besseren Beurteilung des Mikrodosimetriefeldes, durchgefiihrt werden. So ist z. B.
umstritten, ob die breite Verteilung von Aquivalenzdosen in einem Sediment auf un-
vollstdndige Bleichung oder auf ein Muster von uran- und thoriumreichen Strahlern
zuriickzufiihren sind [U. Rieser, pers. Mitteilung].
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e Durch das bildgebende Verfahren wird auch fiir Proben, die nicht aus Festgesteinen
stammen, die direkte Korrelation mit anderen Untersuchungen méglich.

e Besteht die Moglichkeit, innerhalb einer Probe Untersuchungen z. B. an Fraktionen
unterschiedlichen Kaliumgehaltes durchzufiihren, so kann eine Datierung ohne die
Kenntnis der externen Komponenten der Dosisleistung nur aufgrund der Differenzen
der internen B-Dosisleistung erfolgen (,subtraction dating’) [Aitken, 1985 und Aitken
und Valladas, 1992]. Eine ortsaufgeldste Messung einer polymineralischen Probe kann
aufgrund der gleichzeitigen Aufnahme unterschiedlicher Korner (z. B. Quarz und K-
Feldspat) und der direkten Vergleichbarkeit mit K-Bestimmungen dieses Isochronen-
verfahren an einer einzigen Grenzflache erlauben.

Da der Hauptaspekt dieser Arbeit auf der Entwicklung der ortsauflosenden Technik und ihrer
Anwendung bei der Datierung von Gesteinsoberfliachen liegt, wurde von diesen Punkten nur
die Moglichkeit der (Isochronen-) Datierung von Keramiken verfolgt, sowie die Lumines-
zenzverteilung in Sedimenten betrachtet.

3.5 Notwendigkeit von Neuentwicklungen

Eine Lumineszenz-Datierungstechnik, die auf hochaufgeldsten Daten beruht, erfordert an ent-
scheidenden Stellen des Laborprozesses Neuentwicklungen. Andere Teile des Verfahrens und
Gerite konnen dagegen unverdndert gelassen oder miissen allenfalls angepasst werden. So
konnen die Laborbestrahlung, das Erwidrmen (Vorheizen) der Probe und eine eventuelle zu-
satzliche Bleichung zunéchst weiterhin wie gewohnt erfolgen. Denn in diesen Fillen werden
alle Messpunkte auf der Probe gleich behandelt.

Die Detektion der optisch stimulierten Lumineszenz erfordert dagegen zumindest eine umfas-
sende Modifikation der vorhandenen Gerédte, da diese ausschlieBlich mit Photomulitipliern
ausgeriistet und auf die Messung von Fein- oder Grobkornproben ausgelegt sind. Im Rahmen
dieser Arbeit wurde der komplette Neuaufbau eines Messgerites durchgefiihrt (LasLUM I,
4.3), da nicht nur die Festlegung durch die Eigenschaften der vorhandenen Gerite als zu ein-
schrinkend erschien, sondern auch, weil die starke Auslastung dieser Geréite in der For-
schungsstelle Archdometrie einen solchen Umbau nur schwerlich zugelassen hitte.

Fiir eine Auswertung der mit dem neuen Messgerdt gewonnenen Daten, insbesondere die Be-
rechnung der Aquivalenzdosen, existierte aus nahe liegenden Griinden keine Software. Daher
wurde ein entsprechendes Programm (AGESGALORE, 4.4) entwickelt, das im Wesentlichen
eine Bildverarbeitung mit elementaren, auf die Lumineszenzdatierung zugeschnittenen ma-
thematischen Operationen sowie durch die hohe Zahl von parallelen Messdaten nun anwend-
baren statistischen Verfahren darstellt.

Die Probennahme im Feld und die Priparationstechnik im Labor (4.1) muss zum einen den
neuen Objekten, also Gesteinsoberflichen und ggf. Keramik- und anderen Proben, gerecht
werden. Zum anderen sollen sie die Verwendbarkeit der Proben sowohl in den bisherigen als
auch in den neuen Geriten sicherstellen.

Zur Bestimmung der Dosisleistung auf einer #hnlichen Skala wie die der Aquivalenzdosen
mussten ebenfalls Alternativen bzw. Ergéinzungen zur y-Spektrometrie gefunden werden. In
dieser Arbeit wurden dazu die hochauflosende Kaliumbestimmung mit Hilfe der energie-
dispersiven Rontgenfloureszenz am Rasterelektronenmikroskop sowie die Verwendung von
Spaltspuren zur qualitativen Bestimmung der Uran- und Thorium-Verteilung genutzt (4.2).
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3.6 Die hochaufgeloste Detektion des OSL-Signals

Durch das neue Messgerit soll das optisch stimulierte Lumineszenzsignal mit dem Ort seiner
Entstehung und ggf. seiner Energieverteilung verkniipft werden. Die OSL tritt nur dann in
einem abgegrenzten Raumgebiet der Probe auf, wenn dieses Gebiet eine dullere Anregung,
die Stimulation, erfdhrt. Die Stimulation ist eine hinreichende Bedingung fiir das Entstehen
des detektierbaren Signals:

Stimulation
(Zuordnung einer Ortsinformation moglich)

l bedingt

Signal
(Ort unbekannt)

ermoglicht

Detektion
(Zuordnung einer Ortsinformation moglich)

Um nun den Ort des Signalursprungs festzustellen, konnen zwei Ansitze verfolgt werden:

(A) Nutzen der Ortsinformation des Detektors und Ubertragen auf das Lumineszenzsignal

a. Direkte Detektion am Ort des Entstehens
Dieses Verfahren ist z. B. von Halbleiterdetektoren zur Untersuchung von Teil-
chenreaktionen bekannt, bei denen die Partikel den Detektor durchdringen und im
Material eine Wechselwirkung stattfindet. Fiir die OSL ist die Methode in der Pro-
be nicht realisierbar. Allerdings kann ein Nachweisgerdt an der Grenzflache der
Probe angebracht werden, z. B. indem ein Film auf die Probenoberfliche gebracht
wird.

b. Indirekte Detektion
Da die Lumineszenz ein Lichtphdnomen ist, kann ihre Verteilung mit Hilfe einer
Optik auf einen Detektor abgebildet werden. Dies kann ein Film oder ein anderer
ortsauflosender Detektor, z. B. eine CCD-Kamera oder ein spezieller Photomul-
tiplier, sein.

(B) Ubertragung der Ortsinformation der Stimulation auf das Lumineszenzsignal
Erfolgt die Stimulation zu einer bestimmten Zeit nur in einem rdumlich abgrenzten Teil
der Gesamtprobe, so ist das wihrend dieser Zeit aufgezeichnete Signal jenem Raumbe-
reich zuzuordnen. Ein vollstindiges Bild kann durch Abrastern (,Scannen’) der Probe und
anschlieBendem Arrangieren der Einzelmessungen erzeugt werden.

Die erste der beiden Methoden (A) ist grundsétzlich leichter zu realisieren, da sie sich auf
technisch recht einfache Verfahren stiitzt. Bereits in der grundlegenden Arbeit von Daniels et
al. [1953] werden Photographien der natiirlichen und der y-induzierten TL eines Kalksteins
prasentiert. Und in einer der Arbeiten von Wiedemann und Schmidt zur Lumineszenz [1895]
wird, da hochempfindliche Gerdte zum quantitativen Nachweis einzelner Photonen noch nicht
zur Verfiigung standen, die Abklingkurve eines Luminophors festgehalten, indem die auf ei-
ner rotierenden Scheibe aufgebrachte Probe eine Filmplatte belichtete, auf der sie einen Kreis
beschreibt. Die nicht zugédngliche Zeitauflosung wurde in eine Ortsinformation transformiert.
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Spiter arbeiteten Debenham und Walton mit einem Bildverstirker (Verstirkung 10°) und ei-
ner herkdmmlichen Photokamera. Sie konnten starke Unterschiede der Lumineszenzintensité-
ten selbst innerhalb einzelner (Zirkon-)Korner [Walton, 1980] und die Diskrepanz zwischen
natiirlicher und durch Laborbestrahlung hervorgerufener Lumineszenz [Debenham, 1984]
zeigen. Elitzsch et al. [1983] untersuchten ebenfalls mit einem Bildverstirker die Verteilung
der Lumineszenz in archdometallurgischen Schlacken, Huntley und Kirkey [1985] mit dem-
selben Verfahren die Variabilitdt von TL-Signalen in Sedimentproben.

Bei Grundlagenuntersuchungen mittels Kathodolumineszenz-Messungen sind ortsaufgeloste
Messungen (meist Farbphotographien) Standard. Fiir die thermisch stimulierte Lumineszenz
verdffentlichten dagegen hauptsichlich Hashimoto et al. [1983, 1995a, 1996, 1998, 2000]
Untersuchungen an Granitscheiben, deren TL-Signal ebenfalls auf hochempfindlichen (Farb-)
Filmen festgehalten wurde.

Durch die Entwicklung von leistungsfihigen, hochempfindlichen CCD-Bausteinen wurde es
seit Mitte der 1990er Jahre mdglich, rdumliche Lumineszenzverteilungen auch direkt quanti-
tativ zu erfassen. Arbeiten zu abbildenden CCD-Lumineszenz-Messgerdten und hochauflo-
senden TL-Messungen vordffentlichen unter anderem Duller et al. [1997] und Spooner
[2000]. Duller untersucht vor allem die grundsitzliche Eignung von CCD-Sensoren und gibt
einen Uberblick iiber die bis dato verwendeten Forschungsansitze. Auch ein ortsaufldsender
Spezial-Photomultiplier kam bei Messungen zum Einsatz [McFee, 1998, McFee und Tite,
1988]. Mit diesem vergleichsweise sehr aufwendigen Gerdt gelang unter anderem die Be-
stimmung von einzelnen Aquivalenzdosen an einem Sediment. Baril [2002] gelang die Auf-
nahme der infrarot stimulierten Lumineszenz an hochbestrahlten Gesteinsscheiben.

Stimulation Stimulation

- — — — - ———— B

Methode A Methode B

Abbildung 3.7: Das abbildende Verfahren (links) nutzt die Ortsinformation des Detektors. Ein
Filter (blau) unterdriickt das Stimulationslicht und wdhlt den Detektionsbereich aus, da der
Baustein selbst keine Spektralinformationen liefern kann. Das nicht abbildende Verfahren
(rechts) fihrt die Probe ab und kann die Fokussierung des Lasers an eine beinahe beliebige
Oberfliche anpassen. Da durch das Rasterverfahren zudem auf der Detektionsseite keine
Bildinformation erhalten bleiben muss, kann das Signal z. B. einem Spektrometer zugefiihrt
werden.
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Die abbildende Methodik weist allerdings grundlegende Limitierungen auf. So ist die Fokal-
ebene des Gerites wihrend der Messung festgelegt und beschrinkt. Gerade bei der Datierung
von Oberflichenproben kdnnen aber sehr starke Rauhigkeiten der Proben auftreten. Des Wei-
teren werden Bereiche auBlerhalb dieser Brennebene unscharf abgebildet und liefern so Sig-
nalbeitrige. Hochempfindliche CCD-Bausteine sind bisher’ nur in der Lage, die Intensitit des
Signals, nicht aber seine Energieverteilung festzustellen. Daher steht immer nur ein zuvor
durch Filter ausgewidhlter Wellenldngenbereich fiir die Detektion zur Verfiigung (Abb. 3.7,
links).

Wird die Probe dagegen mit einem Laserstrahl abgerastert (Methode B), so muss keine bil-
derhaltende Optik verwendet werden. Ein (Pseudo-)Bild entsteht erst durch die Synthese der
Einzel-Messungen. Die beschriebenen Einschrankungen der abbildenden Methodik kénnen so
grofBtenteils iberwunden werden (Abb. 3.7, rechts). Raster-Gerite sind trotz ihres technologi-
schen Mehraufwandes inzwischen hinldnglich etabliert. Beispiele sind das Raster-Elektronen-
Mikroskop (REM), bei dem die Riickstreuung eines abtastenden Elektronenstrahls als Signal
dient, oder das ,atomic force microscope (AFM)’, bei dem eine nur wenige Atome grofle
Messspitze liber die Probe gefahren wird. Auch die konfokale (Fluoreszenz-)Licht-
Mikroskopie, bei der ein fokussierter Lichtstrahl iiber die Probe gefiihrt wird, gehort zu dieser
Gruppe [Minsky, 1988]. Ende der fiinfziger Jahre entwickelt, konnte sie im Zusammenspiel
mit der Lasertechnik und immer neuen Fluorophoren in den letzten Jahren zu einer erhebli-
chen Ausweitung der Informationsgewinnung gerade in den Biowissenschaften [Pawley,
1999] beitragen. Auch in der Archdometrie wurden Konfokal-Mikroskope bereits eingesetzt,
um die Schrift auf Stiicken der Qumran-Rollen vom Toten Meer wieder sichtbar machen zu
konnen [Thiede und Masuch, 1997].

Obwohl diese Mikroskope prinzipiell ebenfalls in der Lage sein sollten, die OSL von Minera-
len zu messen, konnten bisher keine entsprechenden Untersuchungen gefunden werden.
Grund konnte nicht nur der sehr hohe Preis der Gerite, sondern auch ihre Optimierung fiir den
biologisch-medizinischen Bereich sein. Weder die Belichtungszeiten noch die Unterdrii-
ckungsverhéltnisse der Filter genligen den Bedingungen der OSL und konnen an Standard-
Geriten ausreichend angepasst werden. Des Weiteren werden dreidimensionale Messungen
der Proben oder Messungen reliefierter Proben durch sukzessive Aufnahmen planer Schichten
(in x-y) erstellt, die einen Tiefenstapel (in z) erzeugen. Dies kann bei den hochempfindlichen
OSL-Proben zur ungewollten Beeinflussung (Bleichung) der Oberfldche fiihren, bevor diese
tiberhaupt im Fokus liegt.

Im Gegensatz zu konfokalen Lasermikroskopen sind so genannte ,,Lumineszenz-Scanner*
sehr weit verbreitet. Sie lesen latente Lumineszenzbilder in kiinstlichen Luminophor-
Bildplatten aus und finden beispielsweise in der Autoradiographie-Untersuchung radioaktiv
markierter medizinischer Préparate oder in der Kristallographie (Rontgenbeugungsbilder)
Anwendung. Die Gerite arbeiten nur in einer Ebene. Ein fokussierter und gepulster Laser-
strahl wird {iber die Bildplatte bewegt und das OSL-Signal von einem synchronisierten Pho-
tomultiplier aufgezeichnet. Ein solches Gerdt benutzte Hashimoto [1995b] fiir die Aufnahme
der OSL einer Granitplatte. Bailiff et al. [1996] adaptierten das Verfahren fiir die OSL an ar-
chéologischen Proben und stellte einen modifizierten Aufbau vor, mit welchem spéter auch
die Evaluation dreier Aquivalenzdosen auf jeweils ca. 250 um groBen Flichen eines Ziegel-
steins gelang [Bailiff, 2003].

* Auf die Entwicklung von Bausteinen [Cabrera et al., 1998, Miller et al., 2001], die neben ihrer Ortsauflosung
auch fahig sind, die Energie einzelner Photonen zu bestimmen, weist schon Rieser [1999] hin. Inzwischen wer-
den so genannte ,Feveon-Chips’ in kommerziellen Digitalkameras eingesetzt, entsprechende Bausteine fiir den
Einzelphotonen-Betrieb sind jedoch sind nach Aussage eines fiihrenden Herstellers auf absehbare Zeit nicht zu
erwarten [Willmann, Fa. ANDOR, pers. Mitteilung].
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Wihrend dieser Arbeit sollte mit einem zweiten Gerit, dem LasLUM II, ein den besonderen
Bedingungen der OSL angepasstes konfokales Messgerit aufgebaut werden (Kap. 6).

3.7 Statistik vieler Messpunkte

Innerhalb eines Bereiches einer Probe, der einer homogenen Dosisleistung ausgesetzt ist —die
gesamte Probe bei einer Laborbestrahlung oder ein hinreichend gro3es Mineralkorn — kann
eine der Normalverteilung dhnelnde Anordnung der Aquivalenzdosen erwartet werden. Ihr
Mittelwert hdngt von der absorbierten Dosis ab und kann als deren Schitzer verwendet wer-
den. Wihrend die statistischen Prozesse vor allem Breite und Form der Verteilung bestim-
men, wird der Mittelwert hauptsdchlich durch systematische Fehler beeinflusst. Eine exakte
Normal-Verteilung ist nur in dem recht unwahrscheinlichen Fall einer Probe mit homogener
Sensitivitdt zu erwarten, da die Varianz der Verteilung eine Funktion der im Normalfall stark
unterschiedlichen Sensitivitdten (d. h. der Helligkeit und somit des relativen Zéhlfehlers) der
Einzelfldchen ist.

Bei einem ortsaufgelosten Vorgehen werden statt des integrierten OSL-Signals einer gesam-
ten Probenfldache die Intensititen vieler Unterflichen bestimmt. Die Fehler dieser einzelnen
Messungen weisen aufgrund der geringeren Zéahlereignisse einen hoheren relativen Fehler auf
als das Signal der Gesamtprobe. So liegt dieser beispielsweise fiir 10° Photonen auf einer Ge-
samtfldche bei 1%o. Ist das Signal aber homogen auf 10.000 Unterflichen mit dann jeweils
100 Ereignissen verteilt, so weist jede Fliche einen relativen Fehler von bereits 10 % auf. Der
Mittelwert aller Messungen eines Parameters fiihrt nach Umrechung meist zu einer Grof3e, die
fiir die gesamte Probe gleich sein sollte. Im angefiihrten einfachen Beispiel ist dies die Hellig-
keit (im Mittel 100 Photonen, mit einer geringeren Wahrscheinlichkeit werden aber auch 90
und 110 detektiert werden). Im Falle der Messungen in 5.3 ist dies die Bestrahlungsdauer.
Beim natiirlichen Lumineszenzsignal von Proben kann dies die Aquivalenzdosis fiir eventuell
vorhandene homogene Bereiche (z. B. ein grofler K-Feldspat) oder auch nach Verrechnung
mit der Dosisleistungsverteilung das A/fer der Probe sein. Fiir den Mittelwert

f:lzyci (3.1)
n o

also den Schitzer fiir den ,,wahren* Wert, gilt aber ein sehr viel engerer Fehlerbereich als die
Breite der Verteilung [Gottwald, 2000]. Der ,,Fehler des Mittelwertes* ist definiert als
Av=-2L (3.2)

Jn

wobei o die ,,Standardabweichung® und n die Zahl der Messungen bezeichnet. Die Standard-

abweichung ist definiert als
1 —
o= /—Z(xi—x) (3.3)
noig

Im Falle einer Normalverteilung liegt der wahre Wert mit der bekannten 68,1 %igen Wahr-
scheinlichkeit im Intervall x + Ax. Dieses Intervall schrumpft stark mit zunehmender Anzahl
der Messungen, was leicht nachvollziehbar ist: auch wenn jede einzelne Messung um den
wahren Wert streut, so geschieht dies doch statistisch, und bei der Mittelwertbildung heben
sich links- und rechtsseitige Beitrdge mit steigender Zahl der Messungen immer mehr auf.
Der Fehler des Mittelwertes aller Messungen stimmt mit dem relativen Fehler der Gesamt-
messung wieder liberein, wie auch fiir das angefiihrte Beispiel leicht nachzurechnen ist.
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In einer Hiufigkeitsverteilung der Aquivalenzdosen machen sich eventuelle konstante Offset-
anteile in den Ausgangsdaten, also den OSL-Signalen, allerdings nicht nur in der Lage des
Maximums der Verteilung bemerkbar, sondern auch in der Breite und in der so genannten.
,.Schiefe* der Kurve. Diese ,skewness’ ist nach dem Mittelwert und der Varianz ein Schétzer
dritter Ordnung und wird durch

_l c (xi _)_5)3
k= nZ‘—o (3.4)

beschrieben. Positive Werte stellen eine rechtsschiefe, negative Werte eine linksschiefe Ver-
teilung dar. Fiir £ = 0 liegt eine symmetrische Verteilung vor.

3.8 Tiefengradienten in Lumineszenzproben

Gleichung (2.14) verdeutlicht, dass die Altersgleichung der Lumineszenzdatierung auf einem
Vergleich zwischen der natiirlichen Radioaktivitdt und einer Laborquelle beruht. Die Dosis
der Laborquelle ist mit Einschrankungen homogen iiber die Probefldche verteilt, wihrend die
natiirliche Dosisleistung iiber diese Fliche schwanken kann. Ebenso ist die Sensitivitdit vom
Messort auf der Probe abhingig, in Bereichen gleicher Sensitivitit aber ist das Verhéltnis von
natiirlicher zu kiinstlicher Lumineszenz unter festen Messbedingungen konstant und nur vom
Alter abhingig. Eine ortsauflosende Detektion des Lumineszenzsignals ermdglicht nun die
Messung in Bereichen, in denen eine relative Homogenitét der genannten Parameter vorliegt.
Die rdumliche Trennung erfolgt bei Verwendung eines abbildenden Verfahrens allerdings nur
in der Ebene parallel zur Probenoberfliche, der x-y-Ebene. Die Technik bietet aber keine Dis-
kriminierung in der dritten, der Tiefen- oder z-Dimension. Da die liberwiegende Zahl der Mi-
neralphasen aber eine signifikante Transparenz, sowohl im Wellenldngenbereich des Stimula-
tionslichtes als auch in dem der Lumineszenzemissionen zeigten, liefern auch Anteile der
Probe unterhalb der eigentlichen Oberfldche einen Beitrag zum OSL-Signal, so dass effektiv
ein kleines Volumen an der Oberfliche der Probe durch die Messungen erfasst wird. Dies gilt
im Ubrigen auch fiir herkdémmliche, nicht hochauflosende OSL-Messungen. Daher arbeiten
diese Techniken nach Moglichkeit mit Praparaten in Ein-Korn-Lagen, die zwischen ca. 4 und
100 um dick sind. Aber bereits bei Messungen der Grobkornfraktion treten Unterschiede in
den Messergebnissen zwischen klaren und milchigen (,smoky’) Quarzen auf. Erst eine kon-
fokale Messung der OSL bietet die Moglichkeit einer z-Auflosung (,optical sectioning’), bei
der nur in einer definierten Tiefenschicht der Probe Signale detektiert werden — aber in Ab-
hiangigkeit von der Dicke dieser Schicht konnen auch hier bereits Gradienten eine Rolle spie-
len. Im Folgenden soll daher auf die Auswirkungen der z-Beitrige eingegangen werden.

Dabei werden mineralogische Inhomogenitdten der Probe zunichst nicht betrachtet. Vielmehr
weisen die zur Laborbestrahlung verwendeten B-Quellen bereits eine charakteristische Ab-
schwéchung der Strahlung mit zunehmender Tiefe auf. Als grober Anhaltspunkt kann eine
maximale Eindringtiefe von ca. 1 mm pro MeV dienen. Bei den in der Lumineszenzdatierung
zumeist verwendeten *’Sr-Quellen (Halbwertszeit 28 Jahre) liefert das Tochternuklid **Y
(Halbwertszeit 64 Stunden) die eigentliche B-Dosis mit einer maximalen Energie von 2,26
MeV. Das Spektrum ist nicht monochromatisch, vielmehr liegt die Durchschnittsenergie bei
ca.

B = %ﬂmax =0,75MeV
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Abbildung 3.8: Relative Dosisleistung einer *’Sr/"Y-Quelle in Abhingigkeit von der Ein-
dringtiefe (Material: Aluminium), nach Wintle und Aitken [1977] (links). Rechts Verlauf der

natiirlichen [-Dosisleistung an der Grenzfliche zwischen zwei Medien, nach Habermann
[2000].

Wie in Abb. 3.8 deutlich wird, sinkt die Labordosis innerhalb einer 2 mm dicken Probe auf
null ab. Zudem bildet sich durch im Material erzeugte Sekundérelektronen zunéchst ein Ver-
stairkungseffekt aus. Das fiir die OSL-Datierung fundamentale Verhiltnis von Labordosis und
natiirlicher Dosisleistung variiert also mit der Tiefe erheblich.

Die Gradienten der B-Komponente der natiirlichen Dosisleistung liegen im Gegensatz zur o-
und y-Strahlung auf einer dhnlichen Skala wie die Variationen der Laborquelle [Habermann,
2000]. So muss auch ein eventueller Unterschied der B-Dosisleistung dies- und jenseits der
Grenzflache in Betracht gezogen werden. Dies fiihrt zu einem sigmoidalen Verlauf der Dosis-
leistung (Abb. 3.8, rechts).

Uber die Stirke des Einflusses tiefer Schichten auf das Gesamtsignal entscheidet die Transpa-
renz der Minerale. In Abhingigkeit von der Tiefe 7 und der Transparenz des Mediums (gege-
ben durch den Extinktionskoeffizienten 7) wird das Stimulationslicht, das mit einer Intensitat
von P, auf die Oberfldche einer Probe trifft, nach dem Beer-Gesetz abgeschwécht:

P(z,T)=PF,-e"" (3.5)
Mit
n=n-P(T,1) (3.6)
folgt dann fiir das zeitliche Verhalten der OSL-Intensitit in einer bestimmten Tiefe:
[T, 0)=n-B-e " I, e (3.7)

Um das Lumineszenzsignal, das wahrend der Messung einer Probe der Dicke Tpax im Zeitin-
tervall [Zsi ... tsiop/ auftritt zu erhalten, ist das Integral

Ustart T,

J./ 77 . f)O . e_T‘T ,]ges ,e_ﬂ'P()'eiﬂi-t (38)

lsp O
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o5LTiefenmodell o ] £
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Abbildung 3.9: Bildschirmdialog des OSL-TIEFENMODELL-Programms.

auszuwerten. Dabei werden Effekte der optischen Abbildung vernachléssigt — das Licht, das
auf einen Bildpunkt des Detektors trifft, stammt im Grunde nicht wie hier vereinfachend an-
genommen aus einer Sdule unterhalb der Probenoberfldche, sondern vielmehr aus einem Ke-
gel.

Die Losung des Integrals ist analytisch nicht moglich. Einfacher wird die Situation aber durch
die Einschriankung, nur das bis zu einem Zeitpunkt #,,, emittierte Signal zu betrachten (was
im Allgemeinen auch den Umstinden einer Lumineszenzmessung entspricht). Dieses kann als
Bruchteil aller emittierten OSL-Photonen angegeben werden

I(t, V=1 ges c(1—e ") (3.9)
bzw. in einer Tiefe T

[t T) =1, - (1= oy (3.10)

max

Da aber auch das OSL-Signal wieder beim Durchgang durch das Mineral abgeschwécht wird,
ergibt sich unter der Annahme gleicher Extinktionskoeffizienten fiir Stimulation und OSL-
Emission

Ig_[f (tmax , T) — I . e*ZﬂT — Iges . (1 _ e*’l'Po'eiT'T'fmax ) . efz—.T (3 1 1)

Auf Grundlage dieses Zusammenhangs wurde ein Tiefenmodell programmiert, dass das ef-
fektive Verhiltnis

D

Lab

D

nat

in Abhingigkeit von der Transparenz (als Extinktionskoeffizient) 7, Auslesezeit #,,, und Ver-
héltnis der inneren und &uBeren B-Dosisleistung berechnet (Abb. 3.9). Der Extinktionskoeffi-
zient wird auch als Halbwertstiefe # in mm (Tiefe, in der die Intensitit auf 50 % abgesunken
ist) und Transmission u in % pro mm angegeben, wobei die GroBen in folgender Beziehung
stehen:
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Abbildung 3.10: Relatives Verhdltnis von Labordosis und natiirlicher Dosisleistung fiir eine
2 mm dicke Probenscheibe in Abhdngigkeit von Transparenz und Auslesezeit.

_log2

—7-1 mm

h

bzw. u=e

(3.12)
r

Abbildung 3.10 zeigt das Verhéltnis von Labordosis zu natiirlicher Dosisleistung in Abhén-
gigkeit von der Auslesezeit und der Transparenz fiir eine 2 mm dicke Probenscheibe. Es er-
weist sich, dass fiir Werte von 7<5 mm™ (entsprechend einer Halbwertstiefe von ca. 140 pm)
das Verhiltnis sehr schnell absinkt, dagegen fiir geringe Transparenz-Werte sich dem Wert
einer idealen Oberfliche nihert. Zwischen 7 ~ 5 mm™ und einer véllig opaken Probe besteht
eine Dynamik von bis zu 10 %, nahezu unabhéngig von der Auslesezeit. Fiir transparente Ma-
terialien dagegen geht die Auslesezeit aufgrund des hoheren Beitrags tieferer Schichten, in
denen die Ausleuchtkurve flacher verlduft, stiarker ein. Fiir die Datierung bedeutet dieses Er-
gebnis, hochtransparente Minerale zu meiden und opake Proben zu bevorzugen. Trotzdem
kann eine gewisse Verfilschung der Ergebnisse durch Tiefenbeitrdge derzeit nicht ausge-
schlossen werden. Denn eine Messung der (effektiven) Transparenz der Probe zur Festlegung
eines Korrekturwertes ist noch nicht moglich. Es existieren auch keine verldsslichen Werte in
der Literatur [R. Altherr, Mineralogisches Institut der Universitdt Heidelberg, pers. Mittei-
lung]. In Zukunft konnte dies aber durch Vergleiche mit konfokalen Messungen geschehen.
Ein weiteres, interessantes Testinstrument wire die Durchfiihrung von Plateau-Tests &dhnlich
denen, welche in der Lumineszenzdatierung zur Feststellung unvollstdndiger Bleichung einer
Probe verwendet werden. Dabei wird die unter Nutzung der Daten eines frithen Intervalls der
Ausleuchtkurve ermittelten Aquivalenzdosen mit denen aus spiteren Intervallen verglichen
[Aitken, 1998]. Da die effektiven Ausleuchtkurven einer transparenten, ausgedehnten Probe
eine Uberlagerung der Kurven aus verschiedenen Schichten darstellen, wird der Einfluss tie-
fer liegender Schichten mit der Zeit dominanter. Es miisste allerdings untersucht werden, in-
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wiefern Effekte der Transparenz und der Einflusse der geringeren Bleichung tieferer Schich-
ten (resultierend in scheinbar hoheren Altern) bei einem solchen Test zu trennen sind.

Betrachtet man statt einer 2 mm dicken Probenscheibe eine 100 um messende Schicht (z. B.
die Korner einer Grobkornprobe oder die Tiefenschicht einer Konfokal-Messung), so betragt
der Effekt im Modell (bei einem ausgeglichenen Verhiltnis von externer und interner Dosis-
leistung) aufgrund der starken Varianz der Labordosis in den oberen Schichten zwischen kla-
ren und opaken Koérnern bis zu 20 %, fiir die Feinkornfraktion (10 pm) nur noch 3 %. Es ist
aber davon auszugehen, dass durch Riickstreuung der Elektronen durch das unter der Probe
befindliche Metall, das bei diinnen Probenschichten ebenfalls einer hohen B-Dosisleistung
ausgesetzt ist, der Effekt z. T. nivelliert wird.



4 Gerate und Gerateentwicklung

4.1 Probennahme und Probenpriparation

4.1.1 Probenformat

An Dimension, Praparation und Behandlung der Proben fiir eine ortsaufgeloste Methodik
miissen mehrere Anforderungen gestellt werden:

e Die Probe darf sich wihrend einer hochauflésenden Messung nicht bewegen konnen.
Die Arbeitsschritte einer ortsaufgeldsten Aquivalenzdosen-Bestimmung werden nicht
in einem Gerdt durchgefiihrt. Die Proben miissen vorgeheizt und bestrahlt, unter Um-
stainden auch gebleicht werden. Fiir die eigentliche Lumineszenzaufnahme muss eine
Repositionierung der Probe garantiert werden, die besser als die Auflosung ist’.

e Die Proben sollten in Form und GroBe zu bisher in der Lumineszenzdatierung ver-
wendeten Gerdten kompatibel sein, damit diese fiir Teilarbeitsschritte und fiir Ver-
gleichsmessungen verwendet werden kdnnen.

e Die Probennahme an Gesteinsoberfldchen soll sich moglichst einfach gestalten.

In den Messgeriten der Firmen RIis@ NATIONAL LABORATORY (Roskilde, Danemark) und
LITTLEMORE SCIENTIFIC ENGINEERING (ELSEC, Oxford, England), die in der Forschungsstelle
Verwendung finden, werden die Proben auf Edelstahl- oder Aluminium-Scheiben von 10 mm
Durchmesser aufgebracht. Daneben werden auch so genannte Proben-Teller verwendet, die
eine ca. 8 mm grofle Vertiefung besitzen. Maximal 64 von ihnen konnen beispielsweise auf
einem Probentrager der Firma LITTLEMORE eingelegt werden (Abb. 4.1, links).

Diese Triger konnen verwendet werden in:
e zwei Geriten mit B-Quellen zur Bestrahlung der Probe (4.2.1)
e cinem speziell fiir kurze Vorheizzeiten ausgelegten Ofen (4.2.2)
e cinem Sonnenlichtsimulator (4.2.3)

Daher wurden kleine Probenscheiben hergestellt, die auch statt der iiblichen Belegung auf den
8 mm messenden Edelstahltellern Platz fanden. Mittels diamantbesetzter Miniatur-Kernbohrer
kann Festgestein, aber auch anderen Materialien wie Keramik oder gebundenen Sedimenten
ein kleiner Bohrkern entnommen werden® (Abb. 4.2, oben links und unten links). Mit Hilfe
eines Sdgemikrotoms (Firma LEICA, Abb. 4.2, oben rechts) kann dieser Kern anschlieend in
kleine Scheiben zerlegt werden. Eine Scheibendicke von 1-2 mm hat sich aus Stabilitétsgriin-
den bewihrt, dickere Scheiben verursachen Probleme in den in der Hohe beschrinkten Gera-
ten und Haltern.

° Die Verwendung von Markern erschien — wenn tiberhaupt anwendbar — als sehr aufwindig. Zunéchst miisste
ein Weg gefunden werden, sehr feine Marken auf die Probe zu setzen, die entweder selbst lumineszieren — ohne
dabei das OSL-Bild zu iiberbelichten oder zu dunkel zu sein und die nach der Messung in einem Auflichtbild
wieder zu finden sind. Dariiber hinaus miisste die Auswertesoftware in der Lage sein, die Bilder durch Rotation
und Translation {ibereinander zu legen. Bei diesem Vorgang kdme es zu Verschmierungen des Signals zwischen
den Bildpunkten.

6 Nach der bisherigen Erfahrung ist es in den allermeisten Fillen moglich, einen einige bis ca. 20 mm langen
Bohrkern zu entnehmen. Kritisch sind stark verwittertes Gestein und Materialien, die empfindlich auf Wasser
reagieren, wie beispielsweise einige Sandsteine oder bei niedrigen Temperaturen gebrannte Keramiken.
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Abbildung 4.1: Links Probenteller und -scheibchen in einem konventionellen Halter, wie sie
in der Forschungsstelle Archdometrie verwendet werden. Rechts 8 mm grofse, aus Bohrker-
nen geschnittene Probenscheiben in Probenrahmen, die wiederum in einen modifizierten Hal-
ter eingelegt werden konnen.

Als sehr effektiv hat sich ein zur Schmucksteinbearbeitung angefertigter Bohrer erwiesen, der
von innen mit Wasser gespiilt wird (Abb. 4.2, unten Mitte), was hohe Temperaturen wéhrend
des Bohrens vermeiden hilft. Ca. 1 cm Bohrtiefe pro Minute ist selbst bei vorsichtigem Vor-
schub moglich. Der Kern reifit in einer gewissen Tiefe selbst ab oder kann spéter, sofern die
Probe nicht vollstindig durchbohrt wird, mit einem kleinen Schraubenzieher o. 4. durch ein
leichtes (1) Aushebeln abgetrennt werden’. Ein eventuell im Bohrer verbleibendes Stiick kann
mit einem Stab ausgestoBen werden.

Beim Schneiden mit dem Sdgemikrotom wird der Kern in einen eigens angefertigten Trager
eingespannt, der 8 mm Bohrungen mit verschiedener Tiefe besitzt. Die genutzte Bohrung soll-
te so gewdhlt werden, dass der Kern bei Andruck an das Sédgeblatt stabil sitzt. Mit einem ein-
wandfreien Sédgeblatt sollte das Durchtrennen eines Kerns ohne Splitter in ca. 2 Minuten mog-
lich sein®. Der abgetrennte Kern kann mit einer Pinzette vor dem Wegschleudern bewahrt
werden. Mehrfache Schnitte konnen durch das Absenken der Probe in 20 um Schritten am
Sdgemikrotom eingestellt werden.

7 Achtung: Bruchgefahr der Gesamtprobe beim Durchtritt des Bohrers!
¥ Der Vorschub sollte besonders beim Eintritt und bei Austritt des Sigeblattes kontrolliert werden (bewihrt hat
sich die Einstellung ,,10“-,,15 fiir den Ein- und Austritt sowie ,,20-,,25% fiir das eigentlich Durchtrennen).
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Abbildung 4.2: Prdparation von Probenscheiben (oben links) mit Hilfe eines Miniatur-
Kernbohrers (unten links und Mitte) und eines Innenloch-Sdgemikrotoms (oben rechts). Un-
ten rechts Halterungen zum eventuellen Nachschleifen der Oberfldche.

Abbildung 4.3: Probenrahmen zur Halterung der Probenscheiben. Erlduterung der Bezeich-
nungen im Text.

Sollte eine Weiterbearbeitung einer Probe notwendig sein, z. B. um Grate zu entfernen oder
einen Winkel zwischen Ober- und Unterseite auszugleichen, stehen kleine Aluminium- und
Epoxyscheiben zur Verfligung, die eine zentrale Bohrung (in Tiefen von 2, 12 oder 1mm)
besitzen, in die die Probe eingelegt werden kann (Abb. 4.2, rechts unten). Mit Hilfe einer ro-
tierenden SiC-Scheibe kann die Probe auf die gewiinschte Dicke geschliffen werden. Eine
kleine, durchgehende Bohrung erleichtert das Herausnehmen der Probe.

Um die Probenscheibe sowohl fiir die Lumineszenzmessung zu haltern, als auch in anderen
Geriten benutzen zu konnen, wurde ein 50x26 mm grof3er (Objekttragergrofe fiir Mikrosko-
pe) Probenrahmen entwickelt, in den die Steinscheiben eingeschraubt werden konnen (Abb.
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4.3). Hierbei wird die Probe mit Threr Oberfliche gegen Klammern (a) geschraubt, die einen
definierten Abstand zur Ober- und Unterseite des Trégers besitzen. Bei der feinmechanischen
Fertigung wurden diese Abstinde mit mdglichst engen Toleranzen hergestellt. Somit ist, un-
abhingig von der tatsdchlichen Dicke der Probe garantiert, dass die Oberfldche sich im Fokus
der Optik fiir die OSL-Aufnahme oder im gewlinschten Abstand zur Quelle wéhrend der Be-
strahlung befindet — mit entsprechenden Abstrichen fiir reliefierte Proben. Der Einsatz (b), auf
dem die Probe aufsitzt, wird mit einem speziellen Schliissel in den Rahmen eingeschraubt.
Der Einsatz sitzt auf dem Schliissel auf, so dass auch im Dunkel ein Einschrauben leicht mog-
lich ist. Das Festziehen sollte entsprechend vorsichtig geschehen. Der Einsatz wird wiederum
durch einen Konterring (c) gehalten und besitzt eine konische Bohrung, die die Zentrierung
der Probe erleichtert. Eine kleine Einkerbung an der oberen Kante verhindert eine unabsichtli-
che 180°-Drehung.

Die Klammern kdnnen Spuren auf der Probe verursachen oder sich sogar bei sehr empfindli-
chen Proben (Keramik) eingraben. Hierfir wurden Probenrahmen gefertigt, die statt der
Klammern eine etwas kleinere Bohrung besitzen (Abb. 4.1, rechts). Der Probenrahmen wie-
derum kann in einen ausgefridsten ELSEC-Triger eingelassen werden, bei dem nun 6 der 64
(Nr. 19, 22, 35, 38, 51, 54) Positionen genutzt werden kdnnen. Zur Repositionierung der Pro-
be im Lumineszenzgerit werden die Kanten des Trigers genutzt. Unabhéngig von den exak-
ten Mallen des Rahmens bieten sie so einen definierten Abstand, solange die Probe in den
Tréager eingeschraubt bleibt.

4.1.2 Oberflichenprobennahme

Fiir Keramiken reicht eine Bohrkernentnahme aus, um durch den folgenden Anschnitt eine
Fléache fiir die Datierung zu préaparieren. Die Probennahme an Oberfldchen, die lediglich ab-
gedeckt oder mit Mortel bedeckt sind, kann im Labor mit der Kernbohrmaschine, im Feld mit
Hilfe eines Akku-Kernbohrers erfolgen (Abb. 4.4). Dieser wurde mit einer 12V-Pumpe verse-
hen, die aus einem Kanister Wasser fiir den Bohrer fordert’. Bei Ansetzen des Bohrers, be-
sonders an rauen Oberflichen kann eine Schablone mit ca. 9-10 mm groB8en, durchgehenden
Bohrungen helfen. Im Falle einer Steinwand muss eventuell zunéchst ein gro3erer Querbohr-
kern (Abb. 4.5) entnommen werden (auch hier hilft eine Schablone). Aus diesem kann dann
wiederum ein kleiner 8§ mm-Bohrkern gezogen werden. Durch ein Zuriicksetzen des groB3en
Bohrkerns bleibt der sichtbare Eingriff in das Mauerwerk relativ gering.

/4 ) k: .‘ ‘-‘ v { o T 7] > -_, » ; . L‘- . |
Abbildung 4.4: Ndchtliche Bohrkernentnahme wdhrend einer Feldkampagne an den Ge-
oglyphen in Palpa. Als Lichtquelle wurden fiir diesen Zweck mit roten LEDs umgeriistete

Stirnlampen verwendet, die zur Orientierung im Geldnde auf weifses Halogenlicht umgeschal-
tet werden konnen (Photos: I. Unkel).

° Ca. 4 Bohrkerne kdnnen mit einem Akku erbohrt werden.
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Abbildung 4.6:Entfernen des Mdortels mit Hilfe von HCI. Oben eine Probe vor dem Atzen,
unten nach 10 min in 10 %iger Salzsdure. Die gelbliche Mortelschicht ist verschwunden.

Martel, der auf der Oberfliche liegt, kann durch Sdure abgelost werden'® (Abb. 4.6). Es bleibt
allerdings zu untersuchen, ob eventuell auch Material von der Oberfliche geldst wird. Die
Freilegung tieferer Schichten, deren Signal durch das zu datierende Ereignis nicht ausreichend
gebleicht wurde, kann zu einer Verfilschung des Ergebnisses fiihren.

19 Zehn Minuten in 10 %iger HCl reichen nach bisheriger Erfahrung aus.
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4.2 Konventionelle Gerate und Verfahren

4.2.1 Bestrahlung

Zur Bestrahlung der Proben wurden zwei Gerdte der Firma LITTLEMORE SCIENTIFIC ENGI-
NEERING (ELSEC) vom Typ 9022 genutzt. Sie werden im Folgenden ,,LM1* und ,,LM2* ge-
nannt und arbeiten mit jeweils einer *°Sr/*°Y-p-Quelle, die iiber Aktivititen von 100 mCi
(LM1, am 25. Mirz 1996) bzw. 20 mCi (LM2, 10. Dez. 1992) verfiigen. Zwei Schrittmotoren
fahren den durch den Ladeschacht eingefiihrten Probenhalter in einer (x-, y-) Ebene unter die
Quelle (Abb. 4.7). Der Abstand (z) zur Quelle ist fix und betrdgt ca. 15 mm. Die Bestrah-
lungszeit wird durch einen Metall-Shutter zwischen Quelle und Probe gesteuert. Es ist be-
kannt, dass die Giite der Repositionierung in den Gerdten mit der Zahl der Fahrten abnimmt.
Daher ist es ratsam, vor einer neuen Messreihe eine Neujustierung vorzunehmen, die das Ge-
rit selbstdndig mit Hilfe eingebauter Endschalter durchfiihrt. Eventuelle Schwankungen in der
z-Richtung konnen sich aufgrund des Abstandsgesetzes

L2 (4.1)

r

Do

(D Dosisleistung am Orts der Probe, » Abstand der Probe zur Quelle) stark auswirken. Eine
Abweichung von +0,5 mm vom vorgegebenen Abstand fiihrt bereits zu einer Anderung der
Dosisleistung von 12 %.

Fiir die Quellen beider Gerite wurde fiir die in dieser Arbeit verwendeten Probenrahmen eine
Kalibration durchgefiihrt (Tab. 4.1). Als Material wurden dabei a-Al,O5:C-Tabletten verwen-
det. Der Vergleich der beiden Quellen erfolgte gegen die *°Sr/”°Y-Quelle des Risg-DA15-
Messgerites.

Abbildung 4.7: Die verwendeten [-Bestrahlungsgerdte LM1 und LM2.
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Ger:it Dosisleistung [Gy/min] Dosisleistung [mGy/s]|
LM1 3,60+0,06 60,0£1,0
LM2 0,546+0,028 9,1+0,5

Tabelle 4.1: Kalibration von LM1 und LM?2 fiir Probenrahmen [Kalchgruber, pers. Mittei-
lung].

Bei der Kalibration handelt es sich z. Z. um reine Umrechungsfaktoren. Zu einer weiteren
Verfeinerung der ortsauflosenden Technik ist aber notwendig, die rdumliche Heterogenitét (in
allen drei Raumrichtungen) der Quelle durch Vergleich mit gleichmaBig (y-)bestrahlten Pro-
ben zu quantifizieren, so dass die Umrechnung von Bestrahlungszeit in Dosis in Abhidngigkeit
vom Ort erfolgen kann. Die Unterschiede in der Dosisleistung in x,y-Ebene betragen fiir Pro-
ben mit 10 mm Durchmesser in den verwendeten Geréten weniger als 10 % [Aitken, 1985].

Eventuelle Abweichungen in den Steuerzeiten fiir den Shutter-Mechanismus sind besonders
bei kurzen Bestrahlungszeiten zu beriicksichtigen. Sie wurden durch wiederholte Zeitnahmen
auf unter 0,1 s bestimmt.

4.2.2 Ofen

Die Forschungsstelle verfiigt iiber zwei Laborofen, die Temperaturen bis 220 °C bzw. 280 °C
erreichen konnen. Da das Vorheizen von Lumineszenzproben ein schnelles Erreichen einer
iiber eine Messreihe moglichst konstanten Temperatur sowie ein schnelles Wiederabkiihlen
erfordert, wurden zwei Aufnahmeschichte fiir die Probenhalter gebaut. Im Ofen (Abb. 4.8)
sorgt ein massiver Metallblock hoher Warmekapazitét, in den der Halter eingeschoben wird,
fiir ein schnelles Erhitzen und gleicht daneben auch Temperaturschwankungen aus, die durch
das Offnen der Tiir und das Einschieben des kalten Halters verursacht werden. Neben dem
Ofen befindet sich ein Halter, der von Kiihlwasser durchflossen wird und in dem der Halter
rasch abgekiihlt werden kann.

Halter‘-.,
aufnahme

Abbildung 4.8: Vorrichtung zum Vorheizen der Proben.

4.2.3 Bleichung

Ein Honle SOL2 Sonnenlichtsimulator kann verwendet werden, um die Nullstellung einer
Probe durch Tageslicht im Labor nachzustellen. Das Gerét besitzt eine Halogenlampe mit ca.
20-facher Standardsonnenleistung. Um ein Aufheizen der Proben wiéhrend der Bleichung zu
verhindern, liegt der Probenhalter auf einem kiihlwasserdurchflossenen Metallblock. Da ener-



46 Kapitel 4

giereiches Licht (vor allem im UV-Bereich) seinerseits wieder zur Auffiillung von Elektro-
nenfallen fiihren kann (s. 2.2), wird die Probe iiblicherweise mit Filtergldsern abgedeckt.

4.2.4 REM-EDX

Der Beschuss einer Probe mit einem Elektronenstrahl fiihrt zur Emission von Rontgenstrah-
lung. Die spektrale Detektion dieser Strahlung erlaubt die Analyse der Elementzusammenset-
zung der Probe (Lage der charakteristischen Rontgen-Linien) und die quantitative Bestim-
mung der Elementgehalte (Intensitit der Linien). Die so genannten EDX (,,Energie-
Dispersive-Rontgenfloureszenz“)-Gerdte sind meist als Zusatzeinrichtungen an Raster-
Elektronen-Mikroskopen (REM) zu finden. Das bildgebende Verfahren des REM, das mit
einem fokussierten Elektronenstrahl die Probe abrastert und die dabei im einige Kubikmikro-
meter'' groBen Probenvolumen entstandenen Sekundir- und Riickstreuelektronen nachweist,
kann so mit den EDX-Daten kombiniert werden. Ublich sind ,mappings’, bei denen qualitativ
die Verteilung der Elemente in einem Ausschnitt der Probe gemessen (Abb. 4.9) und quantita-
tive Analysen, bei denen das Spektrum eines lédngere Zeit (ca. 60 s) auf einen Punkt gerichte-
ten Elektronenstrahls ausgewertet wird (Abb. 4.10). Die Ergebnisse aller quantitativen EDX-
Analysen in dieser Arbeit werden in Prozent Gewichtsanteil angegeben (Einheit ,,% w.t.
bzw. wenn eindeutig ,,%). Der Fehler betridgt fiir polierte Proben unter 0,2 % w.t., fiir Pro-
ben mit rauer Oberfldche nicht iiber 0,5 % w.t. [H.-P. Meyer, Mineralogisches Institut der
Universitit Heidelberg, pers. Mitteilung].

Abbildung  4.9:  Elementverteilungs-Analysen an  einer  Vulkanit-Probe  (Metha-
na/Griechenland). Links oben das Bild der riickgestreuten Elektronen (horizontaler Aus-
schnitt ca. 5 mm). Uber den Element-Analysen ist die Rontgenlinie angegeben, an der die
Bestimmung erfolgt (z. B. K-a-Linie). Dunkle Farben spiegeln niedrige, helle Farben dage-
gen hohe relative Gehalte des betrachteten Elements wider.

"' Die GroBe des Brennflecks des genutzten Gerites betrug ca. 1-2 pm die Eindringtiefe ebenfalls ca. 1-2 pm.
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Abbildung 4.10: EDX-Spektrum eines kaliumhaltigen Feldspats. Man erkennt Rontgenlinien,
die den Elementen O, Si, Al sowie K zugeordnet werden konnen.

4.2.5 Induzierte Spaltspuren

Fiir eine ortsauflosende Messung der Gehalte an Uran und Thorium kann die REM-EDX-
Methode aufgrund ihrer Nachweisgrenzen nicht verwendet werden. Die Bestimmung kann
aber mit Hilfe von Kernspaltspuren erfolgen [Wagner, 1976]. Unter Neutronenbeschuss wer-
den in einem Reaktor die Uran- und Thorium-Kerne in der Probe zu induzierter Kernspaltung
angeregt. Dabei erzeugen Spaltfragmente derjenigen Atome, welche sich nahe (~10 pum) der
Oberflache befinden, Zerstorungen entlang ihrer Flugbahn in einem aufgebrachten Detektor.
Diese Detektoren sind zumeist Kunststofffolien (MAKROFOL, KAPTON) oder Muskovit-
Minerale. Da die von den Partikeln durchschlagenen Bereiche eine hohere Empfindlichkeit
gegeniiber Sduren besitzen, lassen die Spuren sich auf eine sichtbare GroBe andtzen (Abb.
4.11). Die geédtzten Spuren mit bis zu 16 um Lange erlauben eine hohe Ortsauflosung. Be-
dingt durch Unterschiede in der Energieabhéngigkeit der Wirkungsquerschnitte wird bei Re-
aktionen mit thermischen Neutronen vor allem das *°U zur Kernspaltung veranlasst, bei Be-
strahlung mit schnellen Neutronen dagegen ***Th, und ***U. Durch gleichzeitige Bestrahlung
von Standardmaterialien mit bekannten Gehalten an Uran und Thorium lassen sich die Gehal-
te anhand der Zahl der Spaltspuren quantifizieren.

Fiir die Analyse der Spaltspuren ist es notwendig, eine geeignete Neutronendosis'? zu wihlen,
um durch die Dynamik der Dichte der Spuren den Bereich der in der Probe vorhandenen Kon-
zentrationen in einem sinnvollen Bereich abdecken zu kénnen (von nahezu U/Th-freien
Quarzen bis zu Zirkonen und anderen stark U/Th-haltigen Mineralen). Im Rahmen dieser Ar-
beit wurde die Methodik fiir qualitative Untersuchungen der Uranverteilung in der Probe und
zum Ausschluss von Bereich hoher a-Dosisleistungen genutzt. Durch eine Doppelbestrahlung
(mit einem Detektor flir die Bestrahlung mit schnellen Neutronen und einem anderen fiir
thermische Neutronen) kann aber durch Vergleich sowohl die Uran als auch das Thorium-
Konzentration bestimmt werden. Fiir die Dosisleistungsbestimmung bei Lumineszenzproben

2 Im Fall von thermischen Neutronen fiir Gesteinsproben ca. 5x10'® Neutronen/cm”.
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ist auch eine einzelne Bestrahlung mit schnellen Neutronen denkbar, da sich das mittlere geo-
chemische Verhiltnis und die von Uran bzw. Thorium verursachte a-Dosisleistung im All-
gemeinen nivellieren [Wagner, pers. Mitteilung].

Die Methode ldsst sich — durch die Tatsache bedingt, dass die Detektionsfolien auf wenige
um eng an der Probe anliegen miissen — nur fiir flache Proben (z. B. Keramikscheiben, einge-
bettete Sedimente) verwenden. Damit ist die Anwendung bei Oberfldchenproben nicht mog-
lich. Ein Material, das unter Umstidnden geeignet sein konnte, diese Beschrinkung zu umge-
hen, ist DAP (Diallyl-Phthalate) ein Harz, das in fliissigem Zustand auf die Probe gegeben
werden kann und sich dann durch Polymerisation verfestigt. Tsuruta [1999] konnte zeigen,
dass DAP als Spaltspurdetektor (in flache Formen gegossen) geeignet ist. Ob sich DAP von
einer Gesteinsprobe wieder ablosen ldsst und wie sich das Zdhlen von Spaltspuren an rauen
Oberflachen gestaltet, bleibt abzuwarten. Der zur Polymerisationsreaktion erforderliche Star-
ter ist in Deutschland allerdings nur sehr schwer zu erhalten.

Abbildung. 4.11: Spaltspurverteilung eines auf einer Keramikprobe aufgebrachten Detektors
[Wagner, 1998].

4.3 Messgerat LasLUM 1

Die Forschungsstelle Archdometrie besitzt ein hochempfindliches, mit fliissigem Stickstoff
gekiihltes CCD-Kamera-System der Firma PRINCETON OPTICS (inzwischen ROPER SCIENTI-
FIC). Rieser [1999] baute hiermit ein Spektrometer fiir TL und IRSL auf. Die Lumineszenz
konventioneller Proben wurde dabei durch einen Spektrographen in Abhédngigkeit von der
Wellenldnge iiber den CCD-Chip verteilt. Diese Kamera bildet den zentralen Baustein fiir das
Gerit LasLUM 1 (Abb. 4.12), indem sie als abbildendes Instrument genutzt wurde. Die opti-
schen und mechanischen Komponenten, die die Kamera umgeben, wurden auf einer optischen
Rasterplatte aufgebaut. Auf diese Weise konnte eine grofe experimentelle Flexibilitit gewon-
nen werden. Dafiir muss allerdings eine aufwendigere Messprozedur in Kauf genommen wer-
den, denn das LasLUM I ist nicht in der Lage, die Probe vorzuheizen, zu bestrahlen oder gar
automatisch zu wechseln. Hierzu werden die in 3.2 beschriebenen Gerite verwendet. Der Be-
nutzer muss die Probe(n) zwischen den Gerdten wechseln.
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Abbildung 4.12: LasLUM 1. Oben: Funktionszeichnung — die auch im Text verwendeten
Nummern bezeichnen die Elemente des Aufbaus. Die durchscheinenden Teile zeigen die Ein-
kopplung eines blauen Lasers im Bedarfsfall. Unten: Aufnahme wihrend des GRSL-Betriebs
(ohne Temperaturkontrolle [16]).
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4.3.1 Detektor (Abb. 4.12, 18)

Hauptbestandteil der CCD-Kamera ist ein Chip (Typ Princeton Instruments LN/CCD-
1100PB/UVAR), der auf 26,4 x 7,9 mm 1100x330 Bildpunkte (,Pixel’) besitzt. Ein einzelner
Pixel ist ungefdhr 24 x 24 um groB3. Allerdings besteht konstruktionsbedingt ein ca. 2 pm
breiter, umlaufender Rand aus nicht-sensitivem Material. Der Baustein ist ein ,back-
illuminanted’-Typ. Das bedeutet, dass das Licht im Gegensatz zur herkdmmlichen, licht-
schwicheren ,front-illuminated’-Bauweise nicht von der streifenformigen Metallbedampfung
reflektiert werden kann, sondern durch den Siliziumtrdger strahlt. Dieser muss daher sehr
diinn gefertigt werden und ist technisch schwieriger zu realisieren als der front-illuminated-
Typ. Zusammen mit einer speziellen Antireflexions-Beschichtung (,coating’) erlaubt die

Bauweise aber eine sehr hohe Quanteneftizienz, die der von Photomultipliern weit iiberlegen
ist (Abb. 4.13).

100 |

50 |

Quanteneffizienz [%]

300 500 700 900

Wellenldnge [nm]
Abbildung 4.13: Quanteneffizienz des verwendeten CCD-Bausteins. Nicht nur in ihrer Héhe
(bis tiber 70 %), sondern auch in der spektralen Breite, die sogar in den nahen Infrarot-

Bereich reicht (die Bandliicke des Halbleiters betrdgt 1,14 eV), ist sie der von Photomul-
tipliern iiberlegen.

Die Steuer- und Ausleseelektronik kommuniziert {iber eine Schnittstellenkarte (PCI-Bus) mit
einem konventionellen PC, wobei eine Abtastrate von 100 kHz bei einer Dynamik von 18 Bit
erreicht wird. Die Digitalisierung einer Aufnahme, bei der der gesamte Chip in voller Auflo-
sung angesteuert wird, nimmt also einige Sekunden in Anspruch. Die Software WINSPEC (e-
benfalls PRINCETON INSTRUMENTS, MICROSOFT WINDOWS NT 4.0 oder eine aktuellere Versi-
on) regelt die Kamerasteuerung und die Datenakquisition. Sie erlaubt neben der Wahl der
Belichtungsdauer und der Zahl der Bilder einer Aufnahmesequenz auch die Festlegung eines
aktiven Chip-Ausschnitts (,region of interest’, ROI) und der Auflosung. Durch so genanntes
,binning’ konnen beliebige Rechtecke von Pixeln im aktiven Ausschnitt bereits durch die
Ausleseelektronik zusammengefasst werden. So kann beispielsweise nur der Bereich ausgele-
sen werden, auf den das (anndhernd quadratische) Bild der Probe fillt. Fiir diesen Abschnitt
wiederum kann eine Auflésung von ca. 25, 50 oder 75 pm usw. gewahlt werden.

WINSPEC bietet weiterhin einige grundsdtzliche Optionen zur Datenverarbeitung. So konnen
Filter (z. B. Tiefpass zur Rauschreduktion) und mathematische Grund-Operationen auf bzw.
zwischen Datensédtzen angewendet werden. Die Daten konnen dann neben einem programm-
spezifischen WINX-Format mit Angaben zur Belichtungszeit etc. auch als Text im ASCII-
Format oder als Bild im TIF-Format (,tagged image format’, bei 8-bit-Format mit Datenver-
lust) ausgegeben werden.
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Abbildung 4.14: Drift von Ausleseoffset und Nachweisempfindlichkeit des CCD-Bausteins im
Laufe eines Messtages durch Temperaturdinderungen (Verdampfen des Stickstoffs). Zu Mes-
sung der Empfindlichkeit des Chips wurden Aufnahmen eines hochstabilen [-Lichtes verwen-
det. Dieses ca. 1 cm grofle, kugelformige Glasgefif3 enthdlt im Inneren K und einen Phos-
phor der unter [-Bestrahlung blau leuchtet. In der Mitte die unkorrigierte Intensitdt pro Pi-
xel. Die Intensitdits-Daten rechts wurden mit dem Ausleseoffset (links) korrigiert. Nach ca. 90
Minuten ist die Kamera messbereit und die korrigierte Sensitivitdt (rechts) hinreichend stabil.

Die Zahl der wéhrend der Messung einer Probe emittierten OSL-Photonen ist eng begrenzt.
Bei konventionellen Messungen wird diese Menge vor allem iiber die Zeit verteilt, indem
z. B. jede Sekunde ein Intensitdtswert erfasst wird. Bei ausreichender Intensitit ist so die zeit-
liche Entwicklung der Ausleuchtkurve gut darzustellen. Werden durch eine hochauflsende
Messung die Photonen aber zusitzlich auf zwei weitere (Raum-)Dimensionen verteilt, so ist
thre Anzahl zum Erreichen eines ausreichenden Signal-Rausch-Verhiltnisses bei guter Auflo-
sung in rdumlicher und zeitlicher Hinsicht zu gering. Man ist in der Regel. gezwungen, eine
Entscheidung hinsichtlich der Gewichtung zu treffen. Das bedeutet, dass die Zeitkomponente
fiir Datierungsmessungen hinter der Ortsauflosung zuriicktreten muss und die Integrationszei-
ten entsprechend steigen. Sie betrugen bei Messungen in der vorliegenden Arbeit im Allge-
meinen — je nach Stirke des Stimulationslasers und der Form der Ausleuchtkurve — zwischen
60 und 180 s.

Lange Auslesezeiten sind mit CCD-Bausteinen vergleichsweise unkompliziert zu realisieren.
Wihrend selbst handverlesene PMTs noch einen Dunkelstrom aufweisen, der ca. 20 Ereignis-
sen/s betrigt, spielt das thermische Rauschen des CCD-Bausteins selbst bei langen Belich-
tungszeiten aufgrund der Kiihlung nur eine untergeordnete Rolle (ca. 1 e/Pixel/h"). Die
Hauptkomponente des Rauschens stammt aus dem statistischen Verhalten wéihrend des Ausl/e-
sevorgangs des Bausteins. Die Varianz des bei der Wandlung addierten Ausleseoffsets betrigt
ca. 5-7 € und tritt nur einmal in jedem ausgelesenen Element auf. Daher kann man durch das
Zusammenfassen von Bildpunkten (2x2, 3x3...) das Signal-Rausch-Verhiltnis (um einen Fak-
tor 4, 9...) recht effektiv steigern, was allerdings gleichzeitig eine geringere raumliche Auflo-
sung bedeutet. Weitere Storungen treten durch den Einschlag geladener kosmischer Teilchen
(besonders Myonen) auf. Rieser [1999] gibt eine Haufigkeit von ca. 2 Ereignissen pro Sekun-
de auf der gesamten CCD-Fldche in Abhéngigkeit von astronomischen Parametern an. Sie
betreffen im Allgemeinen bei 180 s Belichtungszeit 1%o der Bildpunkte bei hochster Auflo-
sung und spielen eine untergeordnete Rolle.

'3 Ein Elektron entspricht bei einer Quanteneffizienz von 50 % im Mittel zwei zum Detektor gelangten Photo-
nen. Wie vielen Zihlereignissen dies wiederum in der Software entspricht, hdngt von der Verstiarkung (,gain’)
und der Einstellung des D/A-Wandlers ab. Diese werden meist so gewéhlt, dass ein grofitmdglicher dynamischer
Bereich ausgenutzt wird. Die maximale Speicherkapazitit eines Pixels (,full well’) sollte dabei unter Beriicksich-
tigung des Rauschens moglichst gut an die Zahl der verfiigbaren Digitalstufen (65536 bei 16 Bit) angepasst sein.
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Nicht nur das thermische Rauschen, sondern auch der Betrag des Ausleseoffsets und die
Nachweisempfindlichkeit des CCD-Bausteins sind stark temperaturabhingig. Eine Regel-
elektronik sorgt fiir konstante Bedingungen am Kamerakopf, in dem ein Heizelement unter-
gebracht ist. Nach Befiillen des Stickstoffgefdles dauert es ca. 90 min bis zum Erreichen ei-
nes Temperatur-Gleichgewichtes bei ca. —110 °C, das acht bis zehn Stunden aufrechterhalten
werden kann'®. Die Temperatur am Chip steigt in dieser Zeit leicht an und verursacht eine
Drift der temperaturabhidngigen Parameter. Sie wurde fiir die Nachweisempfindlichkeit mit
zweil von 850 Zahlereignissen, entsprechend ~0,25 %, fiir den Ausleseoffset mit 5 Zdhlereig-
nissen unabhdngig von der Zahl der Ereignisse bestimmt (Abb. 4.14).

4.3.2 Opto-mechanisches Schienensystem

Der Aufbau erfolgte auf einer Rasterplatte mit M6-Gewindebohrungen im Abstand von
25x25 mm. Zur Anordnung von optischen Elementen gibt es verschiedene Losungen — z. B.
einzelne Tragersdulen oder Schienensysteme. In vorliegenden Fall war ein Schienensystem
von Vorteil, da sich so alle Elemente leicht entlang der Strahlachse ausrichten und einfach
austauschen lassen. Kommerziell werden nur Aufnahmen fiir Standardteile wie Linsen, Blen-
den, Spiegel etc. angeboten. Spezielle Elemente, z. B. die Halterungen fiir die Kamera-
Objektive, wurden in der feinmechanischen Werkstatt des Max-Planck-Instituts gefertigt. Fiir
den Aufbau eignete sich aufgrund der Dimensionierung das SYS65-System der Firma OWIS.
Die Strahlachse befindet sich hierbei 65 mm iiber der Rasterplatte.

4.3.3 Probenhalter (14,15)

Der Probenrahmen, in den die Probe selbst eingeschraubt ist, muss wihrend einer Messreihe
nach jedem Arbeitsvorgang, der auerhalb des LasLUM I stattfindet, wieder in die Position
der letzen Lumineszenzaufnahme zuriickgebracht werden konnen. Hierzu wurde ein Proben-
trager konstruiert, in dem der Rahmen auf drei Stifte (Abb. 4.15, a) aufgelegt und von Federn
gehalten wird (b). Der Probenrahmen wird dabei um 30° zum Benutzer hin geneigt, um mit
Hilfe der Einkerbung an der oberen Kante ein sicheres Finden der Endposition auch im Dun-
keln zu erleichtern. Die Probe sitzt dann mittig in der Strahlachse. Der Abschluss des Rah-
mens mit der Kante der Aufnahme (c) ist gut zu ertasten. Die Aussparung dient dem Heran-
filhren einer Temperatursteuerung, z. B. einer Heizeinrichtung (16), auch eine Kiihlung ist
denkbar. Die Frontplatte (d) kann durch Teflonscheiben zur Verringerung der Warmeleitung
entkoppelt werden.

Eine Weilllichtquelle mit Lichtleiter beleuchtet die Probe im Probentrdger. So kann mit einem
beliebigen Probenrahmen eine Fokussierung vorgenommen werden, die dann fiir alle anderen
Proben — unabhéngig von der Probendicke — aufgrund der Konstruktion der Rahmen (Kap.
4.1.1) tibernommen werden kann. Ein Fokussieren wéhrend einer Lumineszenzmessung ist
nicht notwendig. Eine Grobfokussierung des Probenhalters ist nach Losen der Réndelschrau-
ben (e, f) durch Verschieben moglich. Die Feinjustierung erfolgt dann nach Fixieren der z-
Halterung (15) durch Drehen der Justierschraube (g) zwischen (14) und (15) mit M4-Links-
und Rechtsgewinde. Diese Normgewinde besitzen eine Gangsteigung von 0,7 mm, so dass
mit einer Umdrehung der Schraube die Probe um 1,4 mm verschoben wird. Ca. 8 Génge, d. h.
10,5 mm Verschiebeweg sind moglich. Mit dem Probenhalter kann eine hinreichende Repro-
duktion der Probenposition erreicht werden (Abb. 4.16).

' Die Kiihldauer ist abhingig von der Qualitit des Vakuums im Dewar-GefiB. Daher sollte die Kamera alle
sechs bis zwolf Monate evakuiert werden (<10 bar), auch um den empfindlichen Chip vor Korrosion zu schiit-
zen. Dabei darf keinesfalls Ol aus der Pumpe an den CCD-Baustein geraten.
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Abbildung 4.15: Probenhalter und Aufnahme fiir die Probenrahmen im LasLUM 1. Zur Erldu-
terung der Zeichen s. Text.

1. Aufnahme

2. Aufnahme

Abbildung 4.16: Reproduzierbarkeit der Probenposition im LasLUM I. Die zwei Aufnahmen
mit einer Weiflichtquelle (hier ein vergréfierter Ausschnitt, Auflésung 25x25 um) entstanden
vor (oben) und nach Herausnehmen und Zuriicksetzen (unten) des Probenrahmens.
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4.3.4 Stimulation
In das LasLUM I sind zwei Laser fest als Lichtquellen zur Stimulation eingebaut:

e cin fasergekoppelter infraroter Laser (1) mit 100 mW (50 mW am Faserende) bei 837 nm
und

e ein frequenzverdoppelter Nd:Y VOy-Laser (4) mit zundchst 47 mW, spiter ein neues Mo-
dell mit 100 mW bei 532 nm.

Zudem kann ein fasergekoppelter Argon-lonen-Laser der Forschungsstelle mit 40 mW bei
488 nm bei Bedarf eingekoppelt werden.

Die Laser werden zunéchst durch einen dichroitischen Halbspiegel (4) auf einer Strahllinie
vereinigt. Der nachfolgende Strahlengang ist fiir beide Laser gleich, so dass keine weiteren
Justagearbeiten beim Wechsel der Lichtquelle anfallen. Lediglich das Filterrad, das Platz fiir
vier 1“-Filter enthilt, um eventuell storende Nebenlinien" der Laser zu unterdriicken, und der
Strahlteiler miissen auf den jeweiligen Laser eingestellt werden — diese Filter konnten aber
auch vor den dichroitischen Spiegel (4) verlegt werden, um den Wechsel iiberfliissig zu ma-
chen.

Mit einem Leistungsmessgerit (LaserMate Q, Firma COHERENT) wurde die Laserleistung am
Ort der Probe bei Verwendung des telezentrischen Aufbaus ermittelt (Tab. 4.2).

Laser Leistung Leistung an der Leistungsdichte an
Probe der Probe
IR-Diodenlaser 50 mW 12 mW 15 mW/ecm®
Nd:YVO4-Laser 47 mW 24 mW 24 mW/cm®
Nd:YVO,-Laser 100 mW 45 mW 45 mW/cm?

Tabelle 4.2: Leistung und Leistungsdichte der Laser am Ort der Probe.

Mit Neutralfiltern wurde die Intensitidtsverteilung des Lasers auf der Probenoberfliche (in
diesem Fall ein Blatt weiBes Photopapier) ermittelt (Abb. 4.17). Bei der Bestimmung der A-
quivalenzdosen spielt eine Heterogenitit eine untergeordnete Rolle, da sie — sofern konstant —
durch das Messprotokoll verrechnet werden. Dies gilt ebenso fiir eine eventuelle Abschattung
der Bilder in den AuBBenbereichen trotz des groflen Bildfeldes der Objektive. Wichtig ist der
Einfluss der Stimulationsleistung jedoch bei der Beurteilung der Lumineszenzverteilung zu
Grundlagenuntersuchungen und in Korrelation zu mineralogischen Parametern. Interessan-
terweise wurde aber selbst bei einem kleineren Laserfleck auf der Probe noch ein relative ho-
mogenes Leuchten beobachtet, das unter Umstidnden auf Brechung, Spiegelung und Vertei-
lung des Laserlichtes an den Grenzfldchen der transparenten Minerale in der Probe zuriickge-
fiihrt werden kann.

15 Der verwendete Infrarotlaser besitzt z. B. zwei sehr schwache Emissionen im blauen und roten Bereich. Um
diese Nebenlinien zu unterdriicken, wird ein Langpassfilter IR780 von Schott benutzt.
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i 1000

Abbildung 4.17: Bild des IR-Lasers in der Fokalebene (vertikaler Bildausschnitt ca. 9 mm).
An den Achsen des Diagramms sind zwei Querschnitte durch die Mittelpunkt in X- und Y-
Richtung dargestellt. Da die Messung das Abbild der Laserintensitdit auf dem CCD-Chip dar-
stellt, ist noch der Effekt der Abschattung in den dufSeren Bereichen zu beachten. Die Intensi-
tatsverteilung auf der Probe ist also entweder gleich oder sogar weniger variabel als das ge-
zeigt Bild.

4.3.5 Filter (17)

Die bei Messungen der optisch stimulierten Lumineszenz verwendeten Filter miissen auf-
grund der hohen Leistung des Stimulationslasers und der geringen Intensitéit des Lumines-
zenzlichtes sehr gute Unterdriickungsverhéltnisse aufweisen. Die Detektoren — ob Photomul-
tiplier oder CCD-Bausteine — liefern im Allgemeinen keine Information iiber die Energie der
Lichtteilchen und konnen nicht zwischen dem Stimulations- und dem Lumineszenzlicht un-
terscheiden. So erfiillen die Filter bei einer Messung der optisch stimulierten Lumineszenz
eine doppelte Funktion: um einen ungestorten Nachweis der schwachen Lumineszenzemissi-
on zu ermdglichen, muss der Filter dafiir sorgen, dass das Stimulationslicht den Detektor
ausreichend abgeschwécht erreicht. Zum anderen aber erfolgt auch die Auswahl des Wellen-
lingenbereiches der Detektion (z. B. die blaue oder gelbe IRSL-Emission bei Feldspéten)
durch die Filter.

Typische Laserleistungen bei OSL-Messungen liegen bei ca. 100 mW/cm?, nach

E=h-v mit vz% und P:? (4.13)

entspricht das bei A =532 nm 2,7-10"7 Stimulations-Photonen/s-cm?. Dem gegeniiber stehen
10> Lumineszenzphotonen/s-cm?, oft auch ein oder zwei GréBenordnungen weniger. Dies
entspricht einer erforderlichen Unterdriickung von 10" und mehr.

Trotz der im LasLUM I auftretenden direkten Reflexion'® des Stimulationslichtes auf der
Probenoberfldche zeigte sich, dass sich die bisher im Laborbetrieb iiblichen Filterkombinatio-
nen (Tab. 4.3) auch hier eignen. Durch die Verwendung einer Kombination stark unterdrii-
ckender Interferenzfilter gelang auch die Messung der roten IRSL-Emissionslinie eines Feld-
spats. Bei griiner Stimulation war im blauen Detektionsbereich ein leichter Durchbruch (max.
0,3 Ereignisse/s) des Lasers zu beobachten, der aber meist vernachléssigbar gegeniiber der
Lumineszenz ist. Der Einfluss derartiger Artefakte kann zudem durch eine Subtraktion des

'® Meist wird das Stimulationslicht schrig eingestrahlt, um eine direkte Reflexion in den Detektor vermeiden.
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Untergrundes verringert werden, da sie im Gegensatz zum OSL-Signal konstant sind. Dies
wurde z. T. bei Messungen mit der roten Filterkombination notwendig'’.

Auf den Kamera-Kopf wurde eine geschwirzte Messingplatte aufgebracht, die eine zentrale
Gewindebohrung besitzt. In dieses Gewinde konnen fertig bestiickte Filtertrdger einge-
schraubt werden. Die Gewinde erwiesen sich als ausreichend lichtdicht, allerdings miissen sie
vor der Verwendung schwarz gebeizt (Messing) oder eloxiert (Aluminium) werden, da sich
ansonsten Reflexe bemerkbar machen konnen.

Transmissions- Max.

bereich Transmission Verwendete Filterglaser

UV 34040 nm 35% (25 %) 3 x 2,6 mm U340" (GRSL 4x)
S S S
Blau | 420+30 nm 10 % 3mm BG3°, 3mm GG400°, 3 mm BG3°, 3 mm

BG39°
Gelb | 540+60 nm 52 % 3 mm GG475%, 3 mm BG3®
Rot | 700+40 nm 45 % 700FS10-50%, (3mm RG610%), 2x HQ700/75¢
IR 860+40 nm 50 % RG610%, 860FS10-504
ND - 2,9-10*  4x2,6 mm ND13"!

Tabelle 4.3: Filterkombinationen im LasLUM 1. Als Transmissionsbereich wurden der Wel-
lenldngenbereich mit T>1 % definiert Die Reihenfolge der Filter entspricht dem Weg des
OSL-Signals von der Probe zum Detektor. Bei den Filterbezeichnungen handelt es sich um
Produktnamen der Firmen Schott (S), Andover (4), Chroma (C) und Hoya (H). ND steht fiir
,neutral density’, d. h. Graufilter. Die hier definierten Wellenlingenbereiche gelten fiir alle in
dieser Arbeit beschriebenen Messungen.

4.3.6 Abbildende Optik (12)

Fiir den Aufbau einer Optik, welche die Probe ungefdhr im Verhéltnis 1:1 auf den CCD-Chip
abbildet, wurden zwei handelsiibliche Kleinbildkamera-Objektive verwendet — ein OLYMPUS
ZUIKO und ein YASHICA ML. Beide besitzen Brennweiten von ca. 50 mm (Tab. 4.4). Sowohl
die dufleren Abmessungen als auch die Brennweite und das Bildfeld eignen sich fiir die Ver-
héltnisse im LasLUM 1. Beide Objektive bieten eine gute Lichtstirke (Offnungszahl F/#=1,4)
und sind fiir Abbildungen mit einem Format von 24 x 36 mm ausgelegt. Auch die erwiinschte
Auflosung von max. 24 um ist unproblematisch. Die Objektive sind zudem aufgrund der
Massenfertigung relativ preiswert. Einschrinkungen miissen aber im Bereich der Transmissi-
on im nicht sichtbaren Wellenldngenbereich, besonders im UV-Bereich, und bei der Korrek-
tur chromatischer Abberationen hingenommen werden. Eine Darstellung der technischen Pa-
rameter des Kleinbildformates gibt Hecht [1994].

Filterkombination Uv Blau Gelb Rot IR

OLyMPUS [mm] | 47,25+0,08 47,60+0,07 47,00+0,07 47,21+0,07  47,50+0,07
YASHICA [mm] 49,42+0,06  49,70+0,07  49,05+0,06 49,21+0,07  49,50+0,06

Tabelle 4.4: Chromatische Abberation der verwendeten Kamera-Objektive. Angegeben ist die
Brennweite bei Verwendung einer Weifslichtlampe und in den 4.3.5 beschriebenen Filterkom-
binationen. Zur Bestimmung wurde das Bessel-Verfahren verwendet [Hecht, 1994].

' Durch die Ortsauflosung besteht die Moglichkeit zur schnellen Beurteilung des Leuchtmusters und eventuelle
Artefakte (Lichteinfall, Reflexionen).
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4.3.6.1 Abbildender Aufbau unter Verwendung eines Objektives
Allgemein gilt fiir eine Abbildung mit Hilfe einer ,,diinnen* Linse, deren Ausdehnung ver-
nachldssigt werden kann, der Zusammenhang

Tl paf/) (4.2)

b g f g+f

wobei b die Bild-, g die Gegenstands- und f die Brennweite bezeichnet. Der Ursprung des
Koordinatensystems ist dabei in die Linsenebene gelegt. Dies kann zu negativen Werten z. B.
von g fithren, erleichtert jedoch die Darstellung, insbesondere bei Systemen mehrerer Linsen.

Ein Kamera-Objektiv besteht aus einer Kombination von Streu- und Sammel-Linsen, um die
unvermeidlichen chromatischen und sphérischen Abberationen (Abbildungsfehler) einer her-
kommlichen Einzellinse zu kompensieren. In der Regel sind dies Kombinationen aus vier bis
sechs Linsen. Die Fehlerkorrektur ist fiir einen bestimmten Arbeitsbereich ausgelegt. Im vor-
liegenden Fall ist dies die Abbildung entfernter (>1 m) Objekte auf einen ca. 50 mm hinter
dem Objektiv liegenden Kleinbildfilm. Jede Linsenkombination kann allerdings wiederum als
eine einzige, so genannte ,,dicke* Linse betrachtet werden, bei der Brenn-, Gegenstands- und
Bildweiten auf zwei Hauptebenen bezogen werden. So kann (4.2) auch auf die im LasLUM I
verwendeten Kleinbildkamera-Objektive in ihrer Einheit wie auf Sammellinse angewendet
werden (Abb. 4.18).

g b
Abbildung 4.18: Abbildungsverhdltnisse fiir ein einzelnes Kamera-Objektiv.

Die Hauptebenen besitzen bei den betrachteten Objektiven einen negativen Abstand von —7,5
bzw. -5 mm (Abb. 4.19). Die filmseitige Hauptebene liegt in beiden Féllen in der Ebene des
Bajonettsverschlusses, mit dem das Objektiv an eine Kamera angebracht werden kann.

Mit (4.2) ergibt sich fiir eine Abbildung unter Verwendung eines Objektives ein Mal3stab von:
b

pf=—= f (4.3)

g g+f
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f,
f,

Abbildung 4.19: Lage der Hauptebenen und weitere Grofien der verwendeten Kleinbildkame-
ra-Objektive.
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Abbildung 4.20: Verlauf der Bild- und Gegenstandsweite sowie des Abstands Probe-Detektor
in Abhdngigkeit vom Abbildungsmafistab fiir den optischen Aufbau mit einem Objektiv

(Brennweite 47,6 mm, h =-7,5 mm). Aus Darstellungsgriinden ist der Betrag der Gegens-
tandsweite angegeben.

\

Bei der Abbildung einer 8,0 mm groBen Probe auf den 7,9 mm groBen Chip sollte die Ver-
groBBerung bei Beriicksichtigung eines ausreichenden Bildrandes ca. -0,875 betragen, bei klei-
neren Objekten wie den a-Al,O3:C-Pellets (Durchmesser 5 mm) kann sie bis auf B =-1,5
erhoht werden. Das negative Vorzeichen weist darauf hin, dass das Bild auf dem Kopf steht.
In Abbildung 4.20 ist der Verlauf von Gegenstands- und Bildweite sowie des Abstandes von
Probe (Gegenstandsebene) zu Detektor (Bildebene) in Abhédngigkeit vom Abbildungsmalstab
darstellt. Zu beachten ist, dass der CCD-Chip ca. 14 mm hinter der Frontplatte des Kamera-
kopfes liegt. Dies begrenzt zusitzlich zusammen mit der Adapterplatte (6 mm) und dem Fil-
terstapel (15-17 mm) den Abstand des Objektives.
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G H, H, B =G H,, H,, B

g, b, g | b,

Abbildung 4.21: Abbildungsverhdltnisse fiir einen telezentrischen Aufbau mit zwei Kamera-
Objektiven.

4.3.6.2 Telezentrischer Aufbau

Mit Hilfe von zwei Sammellinsen bzw. zwei Kamera-Objektiven ldsst durch einen so genann-
ten telezentrischen Aufbau ebenfalls eine Abbildung realisieren (Abb. 4.21). In dhnlicher
Weise findet sich dieser Aufbau in Mikroskopen wieder. Die erste Linse erzeugt von der Pro-
be (G) zunichst ein Zwischenbild (B’), wihrend das zweite Objektiv dieses Zwischenbild auf
den Detektor (B) abbildet. Der Abstand der beiden dem Zwischenbild zugewandten Haupt-
ebenen H;; und Hy; wird dabei die Tubuslénge ¢ genannt. Die Wirkung beider Linsen kann
rechnerisch wieder zu der einer einzigen dicken Linse mit der Brennweite

L1 4.4)

VNN AN

kombiniert werden. Die Lage der Hauptebenen H; und H, dieser virtuellen Linse errechnet
sich mit Hilfe der Abstinde

A, =L bow, mm, =Lt 4.5)

2 1

Zur Herleitung der Zusammenhénge s. Hecht [1994]. Die neuen Hauptebenen koénnen auch
(z. T. sehr weit) aullerhalb des eigentlichen optischen Aufbaus liegen. Je mehr die Gegens-
tandsweite g; der Brennweite f; der ersten Linse entspricht, desto grofer wird der Abstand des
Zwischenbildes, bis es schlieBlich unendlich weit entfernt ist. In diesem Fall befindet sich
zwischen den Linsen ein kollimierter Strahl und das Abbildungsverhiltnis wird unabhingig
von ¢ durch das Verhéltnis der beiden Brennweiten bestimmt. Die reale Lage der Hauptebenen
(Abb. 4.19) zeigt, dass die Objektive schon aus Platzgriinden mit der normalerweise zum Film
zugewendeten Seite zur Probe bzw. zur CCD-Kamera eingebaut werden miissen'®. Abbildung
4.22 zeigt das Verhalten von g;, b, sowie des Abstandes der Probe vom Detektor in Abhéin-
gigkeit vom AbbildungsmalBstab.

'8 ZweckmiBigerweise sollten beide Objektive auf die Gegenstandsweite oo eingestellt sein. Zwar andert ein
anderer Wert nicht die Brennweite des Objektives, da in einer Kleinbildkamera der Fokus durch ein Verschieben
des gesamten Linsenkdrpers von oder zur Filmebene (der Bildweite) eingestellt wird, doch vergroBert das Ver-
stellen nur unnétig die ohnehin stérenden Uberhénge der die Linsengruppe fassenden Mechanik iiber die Haupt-
ebenen hinaus.
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Abbildung 4.22: Verlauf der Bild- und Gegenstandsweite sowie des Abstands Probe-Detektor
in Abhdngigkeit vom Abbildungsmafistab fiir einen telezentrischen Aufbau (f; = 47,6 mm,

h) =-7.5mm, £, = 49,6 mm, hy =-7,5 mm, t = 162,5 mm). Fiir die Gegenstandsweite ist wie-
der der Betrag angegeben.

Da die Hauptebene H,, nicht weiter als 45 mm an den CCD-Baustein herangefahren werden
kann, liegt der maximale AbbildungsmaRstab des telezentrischen Aufbaus bei ca. —1,16. Eine

Tubuslidnge (H,,H,, ) von 162,5 mm entspricht einem Abstand der Bajonettebenen (H, H,, )

von 150 mm. Dies ist der kleinstmogliche Abstand bei dem derzeitig verwendeten Strahltei-
ler (11). Abb. 4.24 zeigt, dass die Gesamtbrennweite f des Aufbaus bei kleinen Werten von ¢
stark sinkt, groBBere Abstinde zwischen den Objektiven wirken sich dagegen nicht ganz so
stark aus — es ist aber zu bedenken, dass es bei einer groflen Strecke zu Lichtverlusten kom-
men kann, wenn g; und f7 sich unterscheiden, da der Lichtstrahl zwischen den Objektiven
nicht kollimiert ist. Die Lage der Bajonettebenen ist im realen Aufbau im Gegensatz zur Tu-
busldnge leicht zu bestimmen.

Der telezentrische Aufbau besitzt unter anderem eine grofere Lichtstirke als die Abbildung
mit nur einer Linse, da die Optik ndher an die Probe (G) herangefiihrt werden kann, ohne dass
es zu einer starken Vergroferung kommt. Abb. 4.23 zeigt, dass die Gesamtzahl der nachge-
wiesenen OSL-Photonen in der GroBBenordnung eines mit einem Photomultiplier arbeitenden
Gerites liegt. Zudem werden die Objektive in ihren iiblichen Arbeitsbereichen verwendet.
Eine geringere Gegenstandsweite bedeutet aber auch, dass der Laser nicht mehr unter einem
Winkel, sondern senkrecht zur Probe eingestrahlt werden muss, da die Probe vom Objektiv
verdeckt wird. Dies flihrt zu hoheren Anforderungen an die Unterdriickung des anregenden
Lasers durch die Filter. Das Problem kann durch Reflexe an den Linsenoberflichen der Ob-
jektive verscharft werden. So wurden z. T. neben dem Bild der Probe Geisterbilder beobach-
tet, die aufgrund ihrer geringen Intensitit die durchgefiihrten Messungen aber nicht beein-
flussten. Ein weiteres Problem ist die Abschwichung der Laser (insbesondere des IR-Lasers),
da diese auf dem Weg zur Probe zunéchst das Objektiv passieren miissen. Dies fiihrt zu linge-
ren OSL-Auslesezeiten und kann auch zu Abweichung der Ausleuchtkurve vom exponentiel-
len Verlauf verursachen [Chen und McKeever, 1997]. Dieser Effekt wurde aber im LasLUM I
nicht beobachtet.
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Abbildung 4.23: Vergleich der Lichtstirke des Aufbaus LasLUM [ mit dem RISO-
LUMINESCENCE-READER DA-12. In beiden Gerdten wurde eine IRSL-Messung der blauen E-
mission (420 nm) einer Albitscheibe durchgefiihrt (Labordosis 36 Gy). Die Intensititen wur-
den fiir das LasLUM I (10s-Schritte) in Zihlereignisse pro Sekunde umgerechnet. Deutlich ist
der langsamere Abfall aufgrund der geringeren Laser-Intensitdt im LasLUM zu erkennen.
Das Verhdltnis der Kurvenintegrale betrdgt ungefihr 1,4 (Riso/LasLUM 1).
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Abbildung 4.24: Gesamtbrennweite des Systems in Abhdngigkeit von der Lage der Bajonett-
Ebenen. Zur Umrechung auf die Tubusldnge muss der Abstand der Hauptebenen fiir die bei-
den Objektive addiert werden.
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Abbildung 4.25: Transmission des OLYMPUS ZUIKO-Objektives.
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4.3.6.3 Transmission

Die Transmission des verwendeten OLYMPUS-Objektivs ist in Abbildung 4.25 dargestellt (A.
Pfuhl, Firma OLYMPUS OPTICAL DEUTSCHLAND, pers. Mitteilung). Sie sinkt unterhalb von
380 nm stark ab. Fiir das YASHICA-Objektiv waren keine derartigen Daten zu erhalten. Daher
wurde die Transmission durch Messungen in den wichtigsten Detektionsbereichen durch Ver-
gleich des Detektorsignals bei Abbildung einer WeiBllichtquelle bestimmt (Tab. 4.5). Aul3er
im UV-Bereich besitzt das OLYMPUS-Objektiv die giinstigeren Werte, weshalb es bevorzugt
verwendet wurde, wenn nur ein Objektiv eingesetzt war.

Filterkombination Uuv Blau Gelb Rot IR
Tolympus/ Tyashica 0,562 1,01 1,15 1,20 1,42

Tabelle 4.5: Verhdltnis der Transmissionen der verwendeten Kamera-Objektive.

Mit einem analogen Versuch wurde das Verhéltnis der Lichtstirke zwischen dem Aufbau
unter Verwendung eines (des OLYMPUS-) Objektivs und dem telezentrischen Aufbau ermittelt
(Tab. 4.6). Dabei wird wie erwartet deutlich, dass der telezentrische Aufbau in allen Wellen-
langenbereichen (besonders im wichtigen blauen Bereich) iiberlegen ist, mit Ausnahme des
UV-Bandes. Bei letzterem iiberwiegt der Multiplikationseffekt der geringen Transmissions-
werte beider Objektive. Daher wurden Messungen der UV-Emission mit nur einem Objektiv
durchgefiihrt.

Filterkombination Uuv Blau Gelb Rot IR
Tretezentr./ T olympus 0,333 7,95 4,71 3,36 4,79

Tabelle 4.6: Verhdltnis der Transmissionen zwischen einem Aufbau mit einem Objektiv und
einem telezentrischen Aufbau.

4.3.6.4 Lichtsammlung

Der von einer punktférmigen Quelle ausgehende Lichtkegel, welcher von einer Linse einge-
fangen werden kann, wird durch den Durchmesser der Linse und ihrer Brechkraft begrenzt.
Diese Grofle wird iiblicherweise als numerische Apertur angegeben und ist definiert als

NA:n-sina:n-i (4.6)
2]
wobei n die optische Dichte des Mediums vor der Linse ist. Fiir kleine Winkel kann vereinfa-
chend mit sin o~ tan a = d/2f gerechnet werden. Bei Kamera-Objektiven wird statt der nu-
merischen Apertur die Angabe der F/#-Zahl bevorzugt:

pof 1 (4.7)
d 2-tanca

Die im LasLUM I verwendeten Objektive besitzen beide eine F/#-Zahl von 1,4 (d = 35 mm).
Dies entspricht einem Offnungswinkel von 19,7° und — in Luft — einer numerischen Apertur
von 0,34. Die Beziehung zwischen der numerischen Apertur und F-Zahl ist gegeben durch:

NA=n-sin| tan™ 1 bzw. NA~-- (4.8)
2F 2F

Betrachtet man die von einer Punktquelle ausgehenden Photonen, so errechnet sich der Anteil
der erfassten Photonen aus dem Verhiltnis der Kugelkappe mit dem Radius / und dem Ab-
stand f von der Punktquelle zur Oberflache der 2n-Halbkugel (Abb. 4.26):
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M=2r-1-h=2m-1-(I- ) (4.9)
27l (1 -
= Mzz 7[( Zf)zl—izl—cosazl—cos(sin_lN—Aj (4.10)
27l 27l [ n

Mit den verwendeten Objektiven kdnnen also bis zu maximal 6,0 % der von einem Punkt auf
der Probe isotrop emittierten Photonen erfasst werden (bzw. 3,0 %, wenn man die zweite
Halbkugel einbezieht). 50 mm-Photoobjektive werden ebenfalls mit F/#-Zahlen von 1,2
(NA=0,39/1="7,7 %) und 1,0 angeboten (NA = 0,45 /I =10,6 %). Der Preis fiir letztere ist
allerdings exorbitant. Zudem miissen bei Systemen mit hohen F/#-Zahlen stirker brechende
Gldser und mehr Linsen eingesetzt werden. Dies fiihrt dazu, dass die Transmission besonders
an den Grenzen des sichtbaren Lichtes abnimmt, so dass ein groBer Vorteil flir die Verwen-
dung im LasLUM I zweifelhaft erscheint.

Abbildung 4.26: Numerische Apertur — der von einer Optik erfasste Lichtkegel einer Punkt-
quelle.

4.3.6.5 Tiefenschidrfe

Leuchtquellen auBlerhalb der Gegenstandsebene werden auf dem Detektor als ein Kreis abge-

bildet. Der Bereich, in dem sich Quellen um die Gegenstandebene herum befinden kénnen,

ohne dass der Detektor aufgrund seiner Ortsauflosung (also der Kérnung des Films bzw. der

diskreten Pixel des CCD-Bausteins) die unscharfe Abbildung erfassen konnte, wird als Tie-
fenscharfenbereich bezeichnet. Er errechnet sich (Ansatz nach [Gerthsen, 1993, 11.11.2]) zu

d|_ 8

g+f

wobei o die Ortsauflosung des Detektors darstellt. Die Tiefenschirfe setzt eine Obergrenze fiir
die Rauhigkeit betrachteter Proben in Abhédngigkeit von der gewéhlten Auflésung. Fiir einen
telezentrischen  Aufbau (f;=47,6 mm, h;=-75mm, f,=49,6 mm, h;=-7,5mm,
t=162,5 mm) mit f=0,875 (d. h. g;=-41 mm, f=-36,16 mm, g= 77,45 mm) ergibt sich
folgender Zusammenhang:

4.11)

|Ag|=4,06-6 (4.12)

Bei hochster Auflosung ergibt sich ein Tiefenschiarfenbereich von ca. 0,1 mm, fasst man 4 x 4
Bildpunkte zusammen (Auflésung 100 x 100 pm) bereits 0,4 mm. Im Experiment aber zeigte
sich, dass mit einem telezentrischen Aufbau bei Verwendung der blauen Filterkombination

25 um grofle Strukturen eines gedruckten Standards in einem Bereich von |Ag| ~ 0,8 mm

noch ausreichend getrennt werden konnten.
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Abbildung 4.27: Orientierung der Probe in den Aufnahmen des LasLUM I und in der Auf-
sicht, z. B. unter einem seitenrichtigen Auflichtmikroskop (GZS — Gegenuhrzeigersinn, UZS —
Uhrzeigersinn).

4.3.6.6 Orientierung der Bilder

Die Optik bildet die Probe spiegelverkehrt ab. Durch die Kippung des Kamerakopfes (90°)
und die schrige Lagerung des Probenrahmen im Halter (30°) kommt es zusétzlich zu einer

Drehung. Daher sind zwei Bildoperationen notwendig, um Aufnahmen des LasLUM I in ein
Aufsichtbild zu tiberfiihren (Abb. 4.27).

Durch das Schienensystem ist ein Wechsel vom Einlinsen- auf das Zweilinsensystem relativ
einfach. Sofern nicht anders angemerkt, wurden alle Messungen in dieser Arbeit mit zwei
Objektiven durchgefiihrt.

4.3.7 Strahlteiler (11)

Der Strahlteiler erméglicht die Einkoppelung des Stimulationslichtes in den abbildenden
Strahlengang. Zu diesem Zweck muss das im Winkel von ca. 45° eingebaute, beschichtete
Glas das Stimulationslicht reflektieren, aber moglichst transparent fiir das Lumineszenzsignal
sein. Da das OSL-Signal im kiirzeren Wellenlédngenbereich liegt, bietet sich der Einsatz eines
dichroitischen Spiegels an, dessen von der Energie des Lichtes abhidngige Reflexions- und
Transmissionswerte den Anforderungen entsprechend gewihlt werden konnen. Bei dem fiir
IRSL-Messungen verwendeten Typ (700DCSX, Firma AHF/CHROMA) kehrt sich das Ver-
héltnis von Reflexion zu Transmission (R/T-Verhalten) bei ca. 700 nm um. So besitzt er bei
837 nm eine Reflexion von tiber 95 %, d. h. beinahe die gesamte infrarote Laserleistung wird
in den abbildenden Strahlengang gespiegelt. Die Transmission (T + R = 1), also der Verlust
an Laserleistung, ist entsprechend gering. Zwischen 400 und 690 nm koénnen iiber 50 %, zwi-
schen 430 und 660 nm sogar iiber 90 % des Lumineszenzsignals den Strahlteiler passieren.
Ahnliche Eigenschaften zeigt der Typ 460DCSPUV (Firma AHF/CHROMA), der fiir die griine
und blaue Laserstimulation verwendet wird, allerdings liegt hier der R/T-Umkehrpunkt bei ca.
460 nm.

Eine weitere Moglichkeit ist die Verwendung eines Halbspiegels, der ein relativ konstantes
R/T-Verhiltnis iiber einen groen Wellenldngenbereich besitzt (UV-IR). Dieser kann univer-
sell bei beliebigen Anregungswellenldngen verwendet werden. Da jedoch nur ein geringer
Anteil des Lumineszenzlichtes verloren gehen soll, muss das R/T-Verhiltnis moglichst klein
sein. Der zur Verfiigung stehende Halbspiegel besitzt ein konstantes R/T-Verhéltnis von
20/80. Dies bedeutet jedoch einen Verlust von 80 % der im LasLUM I ohnehin nicht {ibermi-
Big vorhandenen Laserleistung und ist daher nicht praktikabel. Dieser Typ von Halbspiegels
wird allerdings im Nachfolgegerdt LasLUM II verwendet, da hier durch die Fokussierung
ausreichend Laserleistung zur Verfligung steht (Kap. 6)

Zum unkomplizierten Austausch der Strahlteiler (z. B. bei Wechsel des Anregungslasers)
wurde ein spezieller Trager entwickelt (Abb. 4.28). Er besteht aus einem dem Schienensystem



Gerite und Geriteentwicklung 65

angepassten Grundgeriist und Einsdtzen, die die dichroitischen Spiegel tragen. Die Halbspie-
gel konnen in den Einsdtzen individuell justiert werden. Diese Einstellung bleibt auch bei
einem Wechsel erhalten, so dass eine Neu-Justage entfallt.

Da der Strahlteiler (11) sich im Bereich des kollimierten Lichtstrahls befindet, erzeugt er auf
dem CCD-Baustein kein (verschwommenes) Bild, sondern lediglich eine Reduzierung der
Helligkeit.

4.3.8 Tisch und Aufbau

Die optische Rasterplatte des LasLUM 1 liegt auf einer polierten Granitplatte, die wiederum
auf vier Vespa-Roller-Luftschlduchen gelagert ist. Dieser Aufbau koppelt das LasLUM I aus-
reichend von Schwingungen der Umgebung ab. Ventilverlaingerungen von LKW-
Doppelreifen ermdglichen ein Befiillen der Luftschlduche. Eine Kreuz-Wasserwaage ist auf
die Rasterplatte geschraubt und zeigt die Neigung der Platte an. Der Aufbau leistet nicht die
Dammwerte kommerzieller schwingungsdampfender Tische — fiir den Betrieb des LasLUM 1
ist er aber vollig ausreichend.

Um den optischen Aufbau herum wurde ein schwarz lackierter Holzkasten gebaut, in den ne-
ben einem Deckel zwei weitere Klappen eingelassen sind, die dem Probenwechsel und dem
Befiillen des Kamera-Dewar-Behélters mit fliissigem Stickstoff dienen (Abb. 4.29). Um die
Handhabbarkeit zu verbessern, sind Schienen angebracht, die die Klappen und den Deckel im
gedffneten Zustand halten konnen.

.:. ! AP b . 5 ':“" ’}'U,..‘ ”
; () . e . LV ooy P £ N L WU' 4’ "r‘-'f:' 'i“"‘*
Abbildung 4.28: Halter fiir die dichroitischen Spiegel zwischen den beiden Objektiven (links).
Rechts einer der Einsdtze mit vorjustiertem Dichroiten.
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Abbildung 4.29: Entwicklung des LasLUM I: Testaufbau mit Sammellinse und CCD-Kamera
(Juli 2000, links oben), erstes Schienensystem, Ein-Linsen-Aufbau mit schrigem Einfallswin-
kel des Lasers (Jan 2001, rechts oben), Ein-Linsen-Aufbau mit Dichroit (Juli 2001, links mitt-
lere Reihe), Stand Dez 2002 (rechts Mitte), Aufpenaufbau mit Probenwechselklappe und
schwingungsddmpfendem Unterbau (untere Reihe).
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4.3.9 Aussicht

Die sehr niedrige Transmission der Kleinbild-Objektive im UV-Bereich lisst einen Ein-
satz eines blauen Lasers zur Messung der UV-Emission bei Quarzen in Dosisbereichen,
wie sie in der Datierung vorkommen, selbst bei Verwendung nur eines Objektives nicht
zu. Es wurden bereits erfolgreiche Aufnahmen unter Verwendung eines Mikroskop-
Objektives der Firma OLYMPUS gemacht (XLFLUOR4X), das bei vierfacher Vergrof3e-
rung eine Brennweite von 45 mm — dhnlich den Kleinbild-Objektiven — besitzt. Das Bild-
feld und die numerische Apertur (0,28) liegen ebenfalls in einem geeigneten Bereich. Die
Optik ist fiir Licht ab 340 nm durchléssig. Es bleibt zu priifen, ob dieses Objektiv (bzw.
zwei Objektive) auch in den anderen Wellenldngenbereichen den Kleinbild-Objektiven
iberlegen ist und diese ablosen kann.

In diesem Zusammenhang wére ein geschlossener Autbau um das zweite Objektiv denk-
bar, an dessen Frontseite dann die Filter angebracht werden konnten. So kénnte aufgrund
des Fehlens von Adapterplatte und Filterhalter das zweite Objektiv weiter an den Chip he-
rangefahren werden und eine grofere Variabilitit im optischen Aufbau geschaffen wer-
den. Weiterhin konnten die Interferenzfilter, die in ihren Eigenschaften stark vom Ein-
fallswinkel des Lichtes abhidngen sind, im kollimierten Strahl platziert werden.

Der Einbau einer Temperaturkontrolle ist schon aus Griinden der grofen Variabilitéit des
OSL-Signals in Abhédngigkeit von der Temperatur [Habermann, 2000] wiinschenswert.
Die Heizeinheit und Temperaturkontrolle (16) konnte aber im Rahmen dieser Arbeit nicht
verwendet werden. Es zeigte sich, dass sowohl der Wérmeiibertrag zur Probe zu gering
war, als auch trotz Isolierung die Abgabe an den restlichen Aufbau. Vorteilhafter ist ver-
mutlich die Erwdrmung der Probe in einem geschlossenen Raum mit Quarzfenster mit
Hilfe eines Stickstoffstroms dhnlich einem HeiBluftofen. Ein solches Gerit soll in ndchster
Zeit getestet werden und konnte langfristig auch eine TL-Funktion des LasLUM I moglich
machen.

Fiir einen routineméfBigen Einsatz des LasLUM I wire es von grolem Vorteil, wenn das
Gerdt automatisiert wiirde, d. h. eine zusétzliche Bestrahlungs- und Vorheizeinrichtung
eingebaut und eine Steuerung iiber einen PC geschaffen wiirde, die die Probe an diese
Einrichtungen bewegen konnte. Ein solches System wird z. Z. konstruiert.

4.4 Software

4.4.1 Einlesen und Anordnung der Daten

Die Rohdaten der Kamera werden vom Steuerprogramm WINSPEC zunéchst in Bilderstapeln
abgelegt. Ein Bilderstapel entspricht dabei den unmittelbar nacheinander durchgefiihrten Auf-
nahmen im LasLUM I. Eine weitere Belichtungsserie, z. B. fiir eine zusétzliche Laborbestrah-
lung der Probe, wird dann in einem zweiten, separaten Stapel gespeichert. Das Programm
verwendet zum Speichern der Bildstapel das WINX-Format, bei dem im Dateikopf zunéchst
Informationen zur BildgroBe, zur Anzahl der Bilder (auch ,frames’ genannt) im Stapel, zur
Belichtungszeit usw. abgelegt sind. Dann folgen die eigentlichen Bild-Datensitze mit einem
Wertebereich von 16 Bit pro Datenpunkt (Pixel), was einer Dynamik von 65535 Zahlereignis-
sen entspricht.
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Konfiguration Berechnungen Auswertung 7

- Dosisgruppen der Labor-Bestrahlungen (AL) -

DG 1-AL{D 5

DGZ-AL{1 )

DG3-AL[Zs)

DG4-AL{3s)

DG5-AL{45)

DG 6-AL (5 5)

Kapitel 4

Bild Nr: 1 [110x110]
ZeitQffset 0. s
Belichtung: 180. =
Rauscher: 1461 Cts
Yersatz, [+0,+0)+0°

Bild Nr.: 1 [110x110]
ZeitQftset 0. 5
Belichtung: 180. 5
Fauscher: 146 Cts
Verzate: [+0,+0)+0°

Bild Mr.: 1 [110:110]
ZeitOffzet 0 &
Belichtung: 180. 5
Fauschen: 1488 Cts
Wersatz: [+0,+0],+0"

Bild Nr.: 1110110
ZeitDffset: 0. 5
Belichtung: 180. ¢
Rauschen: 1495 Cts
Verzatz [+0,+0),+0"

BildNr.: 1110110
ZeitDffset: 0. 5
Belichtung: 180. =
Rauschen: 1498 Cs
Versatz, [+0,+0),+0°

Bild Nr.: 1 [110x110]
ZeitQffset 0. 5
Belichtung: 180. &
Rauscher: 1501 Cts
Verzatz, [+0,+0)+0°

ZeitDffzet: 0 ms
Belichtung: 180 ms
Rauschen: 137 8 Cts
“Wersata: [+0,+0)

Bild Mr.: 2 [1104110]
Zeitffset 180, 5
Belichtung: 180. s
Fauscher: 146, Cts
Wersatz: [+0+0].+0°

Bild Mr.: 2 [110:110]
ZeitOffset 180. 5
Belichtung: 180, =
Rauschen: 148.8 Cts
Wersatz: [+0,+0].+0"

Bild MNr: 2 (1102110
ZeitDffset: 180. 5
Belichtung: 180. =
Fiauschen: 1435 Cts
Versatz: [+0,+0),+0"

Bild Wr.: 2 (1102110
ZeilDffset: 180, 5
Belichtung: 180, ¢
Fiauschen: 143.8 Cts
WVersatz: [+0,+0)+0°

Bild Nr.: 3[110x110]
ZeitOffset 360
Belichtung: 180, 5
Rauschen: 146, Cts
“Wersatz: [+0,+0),+0°

Bild Mr.: 3 (110x110)
ZeitOftset 360, &
Belichtung: 180, 5
Fauschen: 148.8 Cls
Wersatz: [+0.+0],+07

Bild Nr.: 3 [110x110)
ZeitOffset: 360 5
Belichtung: 180. =
Rauschen: 1435 Cts
Versatz [+0,+0],+07

BildNr.: 3 [110x110]
ZeitOffset 360, &
Belichtung: 180. =
Rauschen: 143.8 Cs
Versatz, [+0,+0],+0°

Bild Nr.: 4 [1104110]
ZeitDffset 540 ¢
Belichtung: 180. 5
Fauscher: 146 Cts
Wersatz: [+0,+0).+0°

Bild Mr.: 4 [110:110]
ZeitOffzet 540, 5
Belichtung: 160, 5
Fauschen: 1488 Cts
Wersate: [+0,+0].+0"

Bild Nr. 4 (110110
ZeitDffset: 540, 5
Belichtung: 180. ¢
Rauschen: 1495 Cts
Versatz: [+0,+0),+0°

BildNr.: 4 1102110
ZeitDffset: 540, ¢
Belichtung: 180. ¢
Rauschen: 1498 Crs
Versatz: [+0,+0),+0°

Bild Nr.: 5 [1104110)
ZeitDifset 720, =
Belichtung: 180. 5
Rauscher: 146, Cts
Wersatz: [+0,+0),+0°

Bild Mr.: 6 [110x110)
ZeitQifset 720, 5
Belichtung: 180, 5
Fauschen: 148.8 Cle
Wersatz: [+0,+0),+0°

Bild Nr.: 5 [110x110)
Zeitlffset: 720, 5
Belichtung: 180. 5
Rauscher: 1435 Cts
Verzatz: [+0,+0],+0°

Bild Nr.: 5 [110x110]
Zeitlifset: 720,
Belichtung: 180. =
Rauschen: 143.8 Cts
Wersatz, [+0,+0],+0°

ZeitOffset: 180 ms
Belichtung: 180 ms
Rauschen: 137.8 Cts
Wergatz: [+0,+0]

ZeitOffset: 360 ms
Belichtung: 180 ms
Rauschen: 137.8 Cte
Wersata: [+0.+0)

ZeitDffset: 540 ms
Belichtung: 180 ms
Fauschen: 137.8 Cts
“Wersata: [+0,+0)

ZeitOftset: 720 ms
Belichtung: 180 ms
Fauschen: 137.8 Cts
Wergatz: [+0,+0]

- Matlirliche Lumineszenz (ML)

! [2]
- Ausleuchtkunen - -Wachsturmskurven

Micht berechnet ‘ Fiir Zeitzchiene (1) berechnet nach dem (MASS-SAR-Protokall)

Abbildung 4.30: Hauptbildschirm des AGESGALORE-Programms. Hier werden die Bilddaten
in Zeitachsen (vertikal) und Dosisgruppen (horizontal) eingeordnet. Die zur Berechnung der
Ausleucht- bzw. Wachstumskurven gewdhlte Zeitschiene bzw. Dosisgruppe ist rot hinterlegt.

Die im Rahmen dieser Arbeit entstandene Visual-C " -Software AGESGALORE (etwa: ,,Alter in
Hiille und Fiille*) fiir MICROSOFT WINDOWS kann die im WINX-Format abgelegten Bildstapel
und die zusétzlichen Informationen direkt einlesen und ordnet sie entlang einer Zeitachse an
(Abb. 4.30). Mehrere Bilderstapel konnen an einer Zeitachse aneinandergehingt oder — der
weit hiufigere Fall — zuvor definierten Dosisgruppen zugeordnet werden (Abb. 4.31, links).
Eine Dosisgruppe enthilt dabei die Daten der Messungen des natiirlichen Lumineszenzsignals
oder des OSL-Signals nach einer Laborbestrahlung der Probe. Daneben konnen, sofern vor-
handen, die Daten eventueller Normierungsmessungen in der Dosisgruppe abgelegt werden.
Die Anordnung der Bilddaten in Zeitschienen und Dosisgruppen wird im Programm als
»Konfiguration* bezeichnet. Beim Einlesen kann das Programm den Ausleseoffset sowie des-
sen Varianz ermitteln oder vom Benutzer eingeben lassen (Abb. 4.32, rechts). Die automati-
sche Ermittlung erfolgt durch die Auswahl eines dunklen Bereiches der letzten Aufnahme
eines Bilderstapels. Mittelwert und Standardabweichung werden sofort angegeben, um eine
Verzerrung der Werte durch versehentlich eingeschlossene Pixel zu vermeiden, die aufgrund
kosmischer Teilchen iiberhdhte Werte zeigen. Der Offset wird durch das Programm bei den
anschlieenden Berechnungen von den Intensititen subtrahiert.
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4.4.2 Modellanpassung und Aquivalenzdosen-Berechnung

Nach Auswahl einer Dosisgruppe bzw. einer Zeitachse (die eingelesenen Daten miissen eine
homogene Zeitstruktur besitzen) kann das Programm Ausleucht- und Wachstumskurven fiir
jeden Punkt, d. h. fiir jede korrespondierende Fliache der Probe, darstellen. Gleichzeitig wird
eine Parametrisierung der Kurven vorgenommen (Abb. 4.32), wobei mehrere Modelle zur
Auswahl stehen. Sind Daten fiir das natiirliche Lumineszenzsignal vorhanden, so werden die-
se mit der Wachstumskurve abgeglichen und ein Wert fiir die Aquivalenzdosis der ausge-
wihlten Flache errechnet (Tab. 4.7).

Modell

Berechnete Parameter

Einfach-exponentiell
It)y=1,-¢“" +1,

Doppelt-exponentiell

10, a, Ic

Ausleuchtkurven at s Iy, ar, I, as, I,
IO)=1,-¢e” +1I -e"" +1, '
Gestreckt-exponentiell '
, b I{),Cl,b, IC(]C=IO—IC)
It)y=1,-1,-(1-e"")
] 1
Linear 0 "
Aquivalenzdosis Dg
I(Dy=m-D+1, )
Fehler der Aquivalenzdosis ADg
. ] ’ ] Imax
Exponentiell 0 “
Aquivalenzdosis D
Wachstumskurven I(D)=1.. (- e“"D) 1, q ‘ E
Fehler der Aquivalenzdosis ADg
Supralinear Iy, a b
(Polynom zweiter Ordnung) Aquivalenzdosis Dg
I(D)=a-D*+b-D+ I, Fehler der A'quivalenzdosis ADg
Gaul3sche Glockenkurve
Hauf?gkelts- y ) 4. b x
verteilungen H(x)= e 2P
N2 b
Korrelationskoeffizient 72
Alle Modelle Abweichung y’

Zahl der Anpassungszyklen ng;

Tabelle 4.7: Zur Verfiigung stehende Modelle fiir AGESGALORE. Aus den berechneten Parame-
tern werden weitere Grofsen abgeleitet, so z. B. die relativen Fehler der Aquivalenzdosen.
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Blld zuordnen x|
Dosisgruppen hinzufiigen, dndern oder loschen x| Bt i ioan Ok
Dosisgruppen <MNeue Dosisgruppe? SchlieRen Dosisgrippe.
Abbrechen
04 - AL (b0 51
Zeit-Offzet [} L

Wert einfragen I el 180
Bestrahlungsdauer: {120

GrupRe loschen Ausleserauschern: —IAhSCha[ZE”

Abbildung 4.31: Einrichten der Dosisgruppen und Dialog zur Zuordnung der Bilder.

Wachstumskurven berechnen x|
r~ Modell fur Anpassung Berechnen |

ol Abbrechen
(" Exponentiell (Sattigung)

" Superlinear [Polynom 2. Ordnung)

IV Nullpunktkorrektur

i~ Beriicksichtigte Fehler
[V Zahlfehler fiir Werte der Wachstumskurve

IV Ausleserauschen fiir Werte der Wachstumskurve

IV Zahlfehler fiir natiiiches Lumineszenzsignal —
gestolore - warten..
IV Ausleserauschen fiir natiiliches Lumineszenzsignal
Berechnung der Ausleuchtlkurven...
‘ 3090 von 12100 Kurven angepalt [25%]
Sutlosuna I L]
Werbleibende Berechnungszeit: 12 Sekunden
Protokoll: |MaSS-Protokoll =l T
[V Normierung [V LateLiteKorrektur - Frame: |14 'I
Abbrechen

Abbildung 4.32: Dialog zur Berechnung.

Die Parameter stehen wiederum in zweidimensionaler Anordnung, also als neue Bilder zur
Verfiigung und konnen so direkt mit den Lumineszenzverteilungen oder anderen Bilddaten
verglichen werden.

Fiir die Anpassung der Ausleucht- und Wachstumskurven wird eine Levenberg-Marquardt-
Routine zur y>-Minimierung aus der Sammlung Numerical Recipes [Press, 1992] (§15.5) ver-
wendet. Diese Routine wird wiederholt, bis sich die Abweichung x? in der flinften Stelle nicht
mehr dndert (Ax2/yx2<10™) oder 500 Durchginge erreicht sind (n7,;<500). Die Giite des
Algorithmus’ wurde anhand von Testdaten im Vergleich mit dem Programm SPSS SiG-
MAPLOT lberpriift. Als Unsicherheiten gehen in die Anpassung die Varianz des Ausleseoff-
sets und die statistischen Zéhlfehler der Lumineszenzsignale in den jeweiligen Dosisgruppen
ein. Die errechneten Parameter der Wachstumskurve dienen dann zusammen mit ihren Feh-
lern der Berechnung der Aquivalenzdosis. Neben den Fehlern der Parameter gehen auch hier
wiederum die Varianz des Ausleseoffsets und der Zahlfehler des natiirlichen Lumineszenz-
signals ein.

Fiir den Aufbau der Wachstumskurve kann zwischen zwei Protokollen gewéhlt werden, ei-
nem MASS-Protokoll, das die Wachstumskurve fiir jeden Bildpunkt erstellt und die Aquiva-
lenzdosis berechnet, sowie einem SAR-Protokoll, das vor der Berechnung die Intensititswerte
aller Bildpunkte zusammenfasst, um eine konventionelle Messung zu simulieren.

Des Weiteren kann der Benutzer auswéhlen, ob eine Normierung der Daten vorgenommen
werden soll. Hierzu werden die Bilddaten der der jeweiligen Dosisgruppe zugeordneten Nor-
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mierungsmessung Pixel fir Pixel durch die Daten der Normierungsmessung des natiirlichen
Lumineszenzsignals dividiert. So erhélt das Programm fiir jeden Bildpunkt einen Korrektur-
faktor, der dann auf die Intensititsdaten der betreffenden Dosisgruppe angewandt wird.

Zudem kann, wenn gewiinscht, eine so genannte ,/ate light’-Korrektur durchgefiihrt werden,
bei der die Intensitdtswerte eines spiten Intervalls der Ausleuchtkurve (hier also eine spite
Aufnahme) von den Daten der zur Auswertung ausgewéhlten Zeitschiene abgezogen werden.

Das Programm ist so ausgelegt, dass fiir eine Konfiguration mehrere (z. Z. bis zu 10) Kurven-
anpassungen durchgefiihrt werden konnen. Dies ermoglicht z. B. den Vergleich der Resultate
einer normierten und einer nicht normierten Auswertung.

4.4.3 Auswertedialog, Filterverfahren und regions of interest (ROIs)

Die errechneten Daten werden im Auswertedialog angezeigt (Abb. 4.34), wobei aufgrund der
GroBenbeschrankung durch den Bildschirm jeweils sechs Bilder beliebig gewihlt und jeder-
zeit gewechselt werden konnen.

Weiterhin kann ein Datensatz (ein Bild) gewahlt werden, fiir dessen Daten die Hiufigkeitsver-
teilung in einem Histogramm dargestellt wird. Dabei ist das Intervall der Daten, die in das
Histogramm eingehen, frei wihlbar. Dargestellt werden 500 Zellen (entsprechend 500 Bild-
schirmpunkten), wobei intern aber mit 5000 Zellen gerechnet wird. Fiir die Daten werden
Verteilungsparameter wie Mittelwert, Median, Modalwert (Maximum), Standardabweichung,
mittlere Abweichung, Schiefe und Kurtosis (Durchbiegung) berechnet. Des Weiteren kann ein
Gaul3-Modell mit drei Parametern (Zentralwert, Breite und Hohe der Verteilung) angepasst
werden, fiir das die gleiche Anpassungsroutine wie flir die Modelle der Ausleucht- und
Wachstumskurve verwendet wird.

Fiir ein Daten-Intervall innerhalb des Histogramms (dunkelgrau hinterlegt) kann dariiber hin-
aus der Ursprung der gewdhlten Daten auf der Probe zuriickverfolgt werden. So ldsst sich
beispielsweise priifen, ob sich hohe Werte eines Parameters auf einem bestimmten Bereich
der Probe hdufen. Umgekehrt konnen auf der Probe bis zu acht, beliebig geformte Bereiche
angegeben werden (z. B. mehrere Mineralkorner einer Probe, Abb. 4.35), die farblich getrennt
in das Histogramm eingehen. Fiir jede diese regions of interest werden dann wiederum die
Verteilungsparameter und, wenn gewiinscht, eine GauB3-Kurve errechnet. Um die Darstellung
der sich z. T. liberlagernden Daten zu verbessern, kann die Reihenfolge der ROIs gedndert
oder die Uberlagerung abgeschaltet werden (Stapeldarstellung).

Da in den errechneten zweidimensionalen Datensitzen, besonders dem der Aquivalenzdosen
alle Flachen des Bildfeldes eingehen, stehen drei Filterkriterien zur Verfligung, die die Menge
von Werten nach bestimmten Kriterien durchkimmen und die Daten bestimmter Bildpunkte
aussortieren konnen. Ein Korrelations-Filter priift die Ubereinstimmung der Wachstumskurve
des jeweiligen Pixels mit dem angewendeten Modell. So kdnnen beispielsweise alle Bild-
punkte, die nicht einem linearen Dosis-Signal-Zusammenhang folgen, aussortiert werden. Ein
Intensitdts-Filter entfernt alle Bildpunkte, denen Flachen auf der Probe entsprechen, die in
ihrer natiirlichen Lumineszenz dunkler als eine gewéhlte Schwelle sind. Ein Fehler-Filter
entfernt schlieBlich alle Bildpunkte, denen ein relativer Fehler fiir die Aquivalenzdosis iiber
einem gesetzten Wert zugeordnet ist. Die Wirkung der Filter {iberschneidet sich natiirlich in
Teilen, da z. B. Pixel niedriger Intensitdt auch immer mit hohen relativen Fehlern behaftet
sind. Die Wahl der Filter und der vorgegebenen Schwellenwerte ist eine Frage der physikali-
schen Interpretation.
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Abbildung 4.33: Ablaufdiagramm des Software-Programms AGESGALORE zur Auswertung der
Messdaten des LasLUM.
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Abbildung 4.34: Auswertedialog. Die angezeigten Bilder konnen in ,pull-down’-Meniis aus-
gewdhlt werden. Links unten ist die Hdufigkeitsverteilung zu sehen, daneben die Verteilungs-
parameter und die Steuerung der ROls, ganz rechts die Eingabefelder fiir die Filter-

Schwellenwerte.

ROIs definieren 0

Position: - 53
i

ROl Nr. 1 x
PFinselgiofe ¥

Eild

Hintergrundbild | 05L (Labordosis) =
Hintergundbild anpassen

x|

ROls laden Alle ROl lgschen
ROls speichem | AOls als Wink exportieren “emwerfen

Abbildung 4.35: Dialog zum Erstellen und Verdndern von regions of interest. Dabei kann das
Hintergrundbild, auf dem die ROI erstellt wird, gewechselt werden (natiirliches Lumineszenz-
signal, Aquivalenzdosen-Bild, Korrelationswerte etc.).
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Abbildung 4.36: Bildbetrachtung (gleichermafien fiir Rohdaten wie fiir Berechnungsergebnis-
se). Dieser Dialog bietet auch Einstellungsméglichkeiten zur Helligkeit, zur Bildorientierung
und Exportmoglichkeiten. Weiterhin konnen Tiefpassfilter und eine Routine zum Entfernen
von Artefakten durch kosmische Strahlung sowie eine skalare Umrechnung angewendet wer-
den. Es kann eine Grauwert- oder Spektralfarbendarstellung gewdhlt werden.

4.4.4 Bildbetrachtung

Fiir die eingelesenen und die berechneten Bilder steht ein Dialog zur Betrachtung zur Verfii-
gung, der neben einer numerischen Anzeige auch erweiterte Bildoperationen erlaubt (Abb.
3.22). So konnen Zihlereignisse durch kosmische Strahlung, wenn gewollt, entfernt werden,
indem Punkte oder Bereiche des Bildes ausgewidhlt und durch den Mittelwert der umgeben-
den Punkte ersetzt werden. Des Weiteren kann das Bild gedreht und gewendet werden. Insbe-
sondere kann die Bildposition, die die Probe im LasLUM einnimmt, in eine Aufsichtposition
gewandelt werden, um eine bessere Vergleichbarkeit zu ermoglichen. Weiterhin ist die An-
wendung dreier Tiefpass-Filter moglich. Zur besseren Orientierung werden alle Bildoperatio-
nen parallel an einem kleinen Testbild (,,R*) durchgefiihrt, da die OSL-Bilder oft anndhernd
rotationssymmetrisch sind.

4.4.5 Laden, Speichern und Export von Daten

Die Messdaten, die Konfiguration sowie eventuelle Berechnungen konnen im programmeige-
nen AGD-Format (4dgesGaloreData) abgelegt und zu einem spiteren Zeitpunkt wieder einge-
lesen werden.

Die Bilddaten im Betrachter — und somit jedes Bild innerhalb des Programms — kénnen im
WINX- (und somit auch im TIF-) Format ausgegeben werden. Damit ist die Kompatibilitdt mit
allen handelsiiblichen Bildbearbeitungsprogrammen gewéhrleistet.

Bilddaten und die Daten des Histogramms im Auswertedialog konnen weiterhin als ASCII-
Text fiir die Verwendung in weiteren Analyse-Programmen (SPSS SIGMAPLOT, MICROSOFT
EXCEL) exportiert werden.
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Die ROIs koénnen in einem programmeigenen Format (AGR) gespeichert, aber auch mit Hilfe
des Betrachters als WINX-Bilder exportiert werden.

4.4.6 Aussicht

Die Software wurde, der Philosophie der C™-Sprache folgend, objekt-orientiert entwickelt
[RRZN, 1998]. Fiir spezifische Entititen der OSL-Datierung (z. B. Bilddaten mit Belichtung
und Untergrund, Wachstumskurven, Dosisgruppen, Héufigkeitsverteilungen etc.) wurden so
genannte Klassen als kongruente Reprédsentanten entwickelt, die nicht nur deren Struktur wi-
derspiegeln, sondern auch innerhalb der Klasse die Routinen zur Manipulation (Erzeugung,
Berechnung, Darstellung etc.) enthalten. Die Routinen zum Speichern und Laden der AGD-
Dateien sind flexibel gehalten, indem ,Subheader’-Strukturen geschaffen wurden. Dabei ist
jeweils einem Objekt einer Klasse eine spezifische Nummer zugeordnet (z. B. 0OxABCDEF00
fiir Dosisgruppen, 0OxABCDEF10 fiir eine Messung innerhalb einer Dosisgruppe etc). Die
Laderoutine durchsucht die Datendatei nach den Subheadern und behandelt die folgenden
Daten entsprechend. So wird ein starres, lineares Dateiformat vermieden.

Auf diesem Softwaregeriist konnen Erweiterungen des Programms in Zukunft sehr effektiv
vorgenommen werden.

e Fiir das Modell der Wachstumskurven ist die Moglichkeit einer automatischen Auswahl
des am besten geeigneten Modells fiir jeden Bildpunkt durch das Programm anhand der
Korrelationswerte oder anderer Schétzer denkbar.

¢ Die Darstellung von Wachstums- und Ausleuchtkurven auch fiir auszuwéhlende beliebige
Regionen (z. B. ein Mineral) sollte eingefligt werden.

e Die Filter konnten als Bandfilter programmiert werden, so dass z. B. nicht nur ein Anteil
der hellsten Teile der Probe, sondern auch der dunkelsten oder ein Bereich zwischen die-
sen ausgewahlt werden kann.

e Die Erginzung der Hiufigkeitsverteilung durch eine Darstellung als Radialplot wire wiin-
schenswert.

e FEin Plateautest (3.8) sollte implementiert werden.



5 Messungen

5.1 Vorgehen und Fehlerquellen

Um zu einer Datierung an Oberflichen mittels der hochauflésenden Lumineszenztechnik zu
gelangen, wurde zunichst

a) die Eignung des LasLUM I iiberpriift, die rdumliche und spektrale Verteilung sowie die
zeitliche Entwicklung der OSL an Oberflachenproben zu erfassen (5.2).

b) Als néchster Schritt folgte die versuchsweise Bestimmung der von einer Probe absorbier-
ten Dosis durch den Aufbau einer Wachstumskurve aus Messungen des LasLUM I und
der Software AGESGALORE. Hierzu wurde eine mit einer B-Quelle applizierte Labordosis
als Testgrofle verwendet. Um die Einflussparameter gering zu halten, fanden erste Mes-
sungen an einem kiinstlichen Luminophor mit geringen Sensitivitdtsschwankungen statt
und es wurde auf das Vorheizen verzichtet (5.3.1).

c) Als sich diese Vorgehensweise als erfolgreich herausstelle, wurde das Verfahren auf drei
natiirliche Proben angewendet (5.3.2).

d) Erst dann wurden natiirliche Dosen an mehreren Proben bestimmt. Zusammen mit der
Messung der Radionuklide und der Berechnung der Dosisleistung konnten so fiir mehrere
Oberfliachenproben und zwei Keramikproben Lumineszenzalter ermittelt werden (5.4).

Die Entwicklung des Gerites und die vorgestellten Messungen stellten eine parallele Ent-
wicklung dar. Bei jedem dieser Schritte miissen neue Einfliisse auf das Messergebnis und
Fehlerquellen beriicksichtigt werden:

a) Bei allen Messungen treten zwei statistische Fehler auf:

e der Zihlfehler der OSL-Messung, der zu einer Poisson-Verteilung der Werte fiihrt.
Fiir hohe Zdhlraten geht diese in eine Gaullsche Normalverteilung tiber. Die Standard-
abweichung der Verteilung betrigt bei N Ereignissenx/ﬁ .

e Das normalverteilte Rauschen des Aufleseoffsets der CCD-Kamera mit einer Stan-
dardabweichung, die im Mittel 2,3 Zahlereignissen entspricht.

b) Bei den fiir die Bestimmung einer Aquivalenzdosis notwendigen Wiederholungsmessun-
gen gewinnen systematische Fehler an Einfluss:

e die zeitliche Drift des Ausleseoffsets, ausgelost durch die Temperaturdnderungen im
Kamerasystems durch das Verdampfen des Stickstoffs (s. 4.3). Sie wurde mit 5 Zahl-
ereignissen pro Messtag (was im Allgemeinen dem Aufbau einer Wachstumskurve
fiir eine Probe entspricht) bestimmt.

e die Drift der Nachweisempfindlichkeit des CCD-Bausteins. Sie betrdgt ca. 0,25 % pro
Messtag.

e die Variabilitit der Bestrahlungszeit (<0,1 s) in den ELSEC 9022-Geriten.

e Eine nicht-exakte Repositionierung der Probe bei der Bestrahlung, insbesondere im
Abstand zur Quelle.

e Ein Verrutschen der Probe im Probenrahmen.
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e UnsachgemifBe Behandlung der Probe wéhrend der Messung, wodurch z. B. Finger-
abdriicke auf der Probe entstehen. Sie konnen eine scheinbare Sensitivititsdnderung
durch Abdunkelung zur Folge haben.

Die drei letzten Punkte fiihren zur schwer abzuschitzenden Auswirkungen auf die Mes-
sung, ein Verrutschen der Probe hat meist die Unbrauchbarkeit der Messung zur Folge.
Zeitliche Schwankungen in der Bestrahlung konnen bei sehr kurzen Bestrahlungszeiten
Effekte verursachen, liegen bei der Bestimmung von Aquivalenzdosen im Bereich eini-
ger Gy aber im Promillebereich (0,1 s entsprechen 6 bzw. 1,5 mGy).

¢) Im Falle natiirlicher Proben

e miissen beim Vorheizen der Proben zusitzliche GroBen, wie Temperatur und Vor-
heizdauer moglichst konstant gehalten werden.

e konnen bei der Bestimmung der Aquivalenzdosen Anderungen in der Sensitivitit auf-
treten, die durch Normierungsmessungen ausgeglichen werden miissen.

d) Wihrend fiir alle bisherigen beschriebenen Messungen Bestrahlungen im selben Gerét, in
dhnlichen Zeitskalen, mit analoger Probenbehandlung, an derselben radioaktiven Quelle
durchgefiihrt werden, ergeben sich bei der Bestimmung natiirlicher Dosen zusitzliche Un-
sicherheiten aus eventuellen Unterschieden in den Eigenschaften der natiirlichen Einwir-
kung der Radioaktivitdt und der Laborbestrahlung. Die betrifft vor allem

e die Eignung der gewéhlten Vorheizprozedur, Effekte der kurzfristigen Laborbestrah-
lung auszugleichen und

e Unterschiede in der rdumlichen Verteilung der Dosisleistung, speziell in der Tiefen-
achse. Mit einer Modellierung (3.8) konnte dieser Effekt auf ca. 10 % abgeschitzt
werden.

Durch die fiir eine letztendliche Datierung notwendige Dosisleistungsbestimmung treten
weitere Fehlerquellen hinzu:

e Unsicherheiten in den Bestimmungen der Elementgehalte. Im Falle der Kalium-
Analyse am Raster-Elektronenmikroskop betrug diese 0,2-0,5 % w.t. (4.2.4).

e Fiir Elemente, bei denen eine quantitative Analyse nicht moglich ist, konnen Litera-
turwerte z. B. iiber die geochemischen Mittelwerte fiir granitische Gesteine verwendet
werden [Wedepohl, 1967], die dann aber mit einer entsprechenden Unsicherheit behaf-
tet sind.

e Fir die Errechnung der Gesamt-Dosisleistung in einer Probe ist die Erstellung eines
Modells notwendig, in das weitere Unsicherheiten eingehen.

5.2 Hochaufgeloste OSL-Messungen an Oberflichen

5.2.1 Spektrale und riaumliche Intensitiitsverteilung der OSL
5.2.1.1 Granitische Gesteine

Die Verteilung der infrarot stimulierten Lumineszenz wurde an im Labor bestrahlten An-
schnittflachen dreier feldspathaltiger Proben in vier Wellenldngenbereichen (UV, blau, gelb,
rot) quantifiziert. Zudem wurde die Elementzusammensetzung der Proben durch REM-EDX-
Messungen bestimmt. Die so zusammen mit der mineralogischen Untersuchung unter einem
Auflichtmikroskop gewonnenen Aussagen iliber die Mineralverteilung der Probe — hier insbe-
sondere die verschiedenen Feldspéte — wurden mit den Lumineszenzintensititen verglichen.
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Bei allen verwendeten Proben handelte es sich um Granite bzw. granitoide Gesteine mit ar-
chéologischem Bezug. Der Leuchtenburger Granit (OPF1) aus einem Steinbruch bei Roggen-
stein in der Oberpfalz bot sich durch seine auflergewohnlich hohe Sensitivitdt an. Granite die-
ser Region wurden vielfach beim Bau des Oberpfalzer Burgengiirtels im 12. und 13. Jahrhun-
derts verwendet [Wagner, pers. Mitteilung]. Da bei den Bauten das historische Datum der
Errichtung meist recht genau bekannt ist, wurden sie wie auch die Burgen des kristallinen
Odenwalds in Siidhessen als Testobjekte fiir eine spétere Oberflichendatierung ins Auge ge-
fasst. Der Granit aus Kestambul (Troas/Tiirkei, MED1) und der Rosengranit aus Assuan (A-
gypten, MED3) fanden in der Antike als Baumaterial hdufige Verwendung [Lazzarini, 1992].

Handstilicken dieser Proben wurden Bohrkernen entnommen, die wiederum und im Mikrotom
in mehrere Probenscheiben (S1, S2, ...) zersdgt wurden. Die planparallelen Oberflichen wie-
sen nur noch eine geringe, durch das Sdgen verursachte Rauhigkeit auf. Von einem weiteren
Schleifen und Polieren der Oberfldchen wurde abgesehen.

Die Bestrahlung der zuvor 20 min im Sonnenlichtsimulator gebleichten Proben wurde im
LMI1 durchgefiihrt und so angepasst, dass durch eine hinreichende Signalhohe kontrastreiche
und hochauflésende Bilder erzielt werden konnten. Die applizierten Dosen lagen aufgrund der
unterschiedlichen Sensitivitdten zwischen ca. 10 Gy (OPF1S2) und ca. 100 Gy (MEDIS1).
Trotz der Verwendung nur eines Objektives war die UV-Transmission so gering, dass die
Proben, um in diesem Wellenldngenbereich eine den anderen Messungen dquivalente Bildauf-
16sung zu erreichen, nochmals erheblich ldnger bestrahlt werden mussten (bis zu 1000 Gy bei
MED1S1). Um die Beeintrachtigung der Bilder durch kosmische Teilchen moglichst gering
zu halten, betrug die Messzeit zwischen 60 und 120 s.

Bei der sehr sensitiven Probe OPF1S2 war es moglich, vor den OSL-Messungen das Nach-
leuchten der Probe direkt nach der kiinstlichen Bestrahlung zu messen. Es kommt durch die
thermische Entleerung flacher Fallen zustande und wird als Radiophosporeszenz bezeichnet.
Die Belichtungszeiten lagen hier zwischen 600 und 900 s. Zudem wurde eine Kathodolumi-
neszenz-Aufnahme der Probe angefertigt.

Das Auflichtbild sowie eine Riickstreu-Elektronen-Augnahme und eine Kathodolumineszenz-
Aufnahme sind in Abb. 5.1 zu sehen. Abb. 5.2 zeigt die Phosphoreszenz und Lumineszenz-
verteilungen der Probe OPF1S2 zusammen mit Verteilungen der Elemente an der Oberflédche.

Abbildung 5.1: Auflichtaufnahme (links), Riickstreu-Elektronen-Bild (Mitte) und Kathodolu-
mineszenz-Aufnahme (rechts) der Probe OPF1S2. Die beiden letzteren erlauben bereits eine
klare Differenzierung der Mineralphasen.



Messungen 79

Silizium Kalium Natrium Kalzium Eisen

IRSL IRSL
Ultraviolett Blau

IRSL

Phosphoreszenz Phosphoreszenz Phosphoreszenz Phosphoreszenz Phosphoreszenz
Ultraviolett Blau Gelb Rot Infrarot

Abbildung 5.2: Die rdumliche und spektrale Verteilung der infrarot stimulierten Lumineszenz
der Probe OPF1S2 (mittlere Reihe, Auflosung 25 um). Im Vergleich dazu die Verteilung der
Hauptelemente sowie von Eisen (obere Reihe). In der unteren Reihe ist die Verteilung des
Nachleuchtens nach der Bestrahlung durch die thermische Leerung flacher Fallen (Radio-
phosphoreszenz, RP) zu sehen (Auflésung ebenfalls 25 um). Die kleinen Punkte stellen Ein-
schlige kosmischer Teilchen in den CCD-Detektor dar, die sich durch die lange Belichtungs-
zeit (bis zu 900 Sekunden) hdufen.

Abbildung 5.3: Plagioklas-Einschliisse im K-Feldspat. Links eine Aufnahme aus dem Las-
LUM I (s. Ausschnitt markiert in Abb. 5.2 unter IRSL gelb und Na/K-Analysen dort). Mitte
und rechts EDX-Analysen fiir Kalium bzw. Natrium aus einem vergrofierten Ausschnitt des K-
Feldspats (s. Ausschnitt in Abb. 5.4). Deutlich sind die spindelformigen Entmischungslamel-
len zu erkennen.

Quarz, Kali-Feldspat und Plagioklas sind als Hauptphasen der Probe auszumachen. Daneben
finden sich in geringerem Male Biotit und Calcit (A-VI). Wiahrend Quarz nur im rechten
Probenteil (A-I) vorkommt, dominiert Kali-Feldspat mehr als 50 % der Probe (A-II, A-III).
Quarz und Kali-Feldspat werden durch Plagioklase umgeben und getrennt. Wie die Na- und
Ca-Verteilungen anzeigen, finden sich sowohl Na-Ca-Mischphasen (A-IV) als auch rein Na-
dominierte Feldspite (A-V). Im K-Feldspat sind orientierte Plagioklas-Einschliisse (Entmi-
schungslamellen) zu erkennen, die eine Grofle von ca. 250 um besitzen.
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Abbildung 5.4: EDX-Punktanalysen auf der Probe OPF1S2.

Punkt  Si [%] Al [%] K [%] Na [%] Ca [%] Mg [%] Fe [%] Mineral

2 99,3 -0,2 -0,1 0,5 0,0 0,1 0,1 Quarz
15 99,6 -0,3 0,0 0,5 -0,1 0,1 0,0 Quarz
3 64,6 22,3 1,0 9,9 2,2 -0,2 0,0 Na-Ca-Fsp
5 61,9 23,7 0,3 9,0 5,2 -0,1 0,0 Na-Ca-Fsp
6 62,7 23,2 0,3 9,1 4,8 -0,2 0,0 Na-Ca-Fsp
7 65,1 21,9 1,3 10,5 1,3 -0,2 0,1 Na-Ca-Fsp
8 67,4 19,8 0,1 11,8 1,0 -0,2 0,0 Na-Ca-Fsp
11 65,7 21,9 0,3 8,7 3,7 -0,2 -0,1 Na-Ca-Fsp
12 62,1 23,3 0,3 8,1 6,1 -0,4 0,0 Na-Ca-Fsp
14 62,7 23,3 0,2 7,5 6,0 -0,1 0,1 Na-Ca-Fsp
9 65,6 18,3 13.9 1,9 0,1 -0,1 0,0 K-Fsp
10 65,0 18,4 13,7 1,9 0,1 -0,1 0,0 K-Fsp
16 39,1 19,3 9,8 0,5 0,1 7,0 21,9 K-Fsp
13 0,7 0,5 0,2 0,9 96,8 0,3 0,5 Carbonat
1 31,9 27,4 0,0 1,5 0,2 11,3 27,5 Biotit
4 51,2 24,2 0,2 29 21,6 -0,2 0,1 ?
17 32,1 10,1 0,6 2,2 3,0 0,1 52,1 ?

Tabelle 5.1: Ergebnisse fiir die EDX-Punktanalysen auf der Probe OPF1S2. Im Gegensatz zu
allen anderen gezeigten EDX-Daten wurden die Werte dieser Tabelle nicht auf den Sauer-
stoffanteil korrigiert.

Die an der Probe durchgefiihrten EDX-Analysen an den in Abb. 5.4 eingetragenen Stellen
Messpunkten sind in Tab. 5.1 zusammengefasst.

Das Verteilungsmuster der Lumineszenz und der Phosphoreszenz kann sehr gut mit den Mi-
neralverteilungen in Einklang gebracht werden. Sichtbar wird auch der Unterschied zwischen
geringen Eindringtiefe des Elektronenstrahls und den tieferen Beitrdgen der OSL. So kénnen
im roten Wellenldngenbereich gut die Tiefenstrukturen des zentralen K-Feldspates ausge-
macht werden. Auffillig ist, dass der reine Na-Feldspat keine (vergleichbare) Emission zeigt,
auch nicht im blauen Emissionsbereich, der gleichermaBlen von K-Feldspat und Ca-
Plagioklasen getragen wird. Die Phosphoreszenz im Infrarot-Bereich entspricht auffillig dem
Bild der roten IRSL-Emission. Der Calcit fallt durch seine rote Radiophosphoreszenz auf. Die
Verteilung der IRSL-Farben findet sich auch im Kathodolumineszenz-Bild wieder, was als
Hinweis auf die Beteiligung gleicher oder dhnlicher Rekombinationszentren dienen kann (s. a.
Marshall [1988]).
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Auflicht IRSL blau

IRSL gelb

IRSL rot GRSL blau

Abbildung 5.5: Vergleich der Lumineszenzverteilung mit EDX-Analysen fiir die Probe
MED3S1.

Abb. 5.5 und 5.6 zeigen den Vergleich von OSL- und Elementverteilung fiir die Proben
MED3S1 und MED1S1. Eine Messung der UV-Emission war hier aufgrund der geringen In-
tensitdt nicht moglich. Bei beiden Proben lassen sich die Mineralphasen weniger klar abgren-
zen als bei der Probe OPF1S2. Die Oberfliche bet MED3S1 wird dominiert von einem gro-
en Feldspat, in dem getrennte K- und Na-Anteile zu erkennen sind. Ca kommt in bedeuten-
dem Maf3e nur in einer Nicht-Feldspat-Phase (rechter unter Teil der Probe) vor. Bet MED1S1
zeichnen sich die mafischen Komponenten (Biotite) als dunkle Stellen ab und kénnen zur
Orientierung auf der Probe genutzt werden. Tab. 5.2 fasst die Ergebnisse zusammen. Die zu-
satzlich gemessenen Verteilungen der griin stimulierten Lumineszenz im blauen Bereich kor-
respondieren mit der entsprechenden IRSL-Messung, wiesen aber eine héhere Gesamtintensi-
tat auf. Daher wurde die GRSL bei spiteren Datierungsmessungen der IRSL im blauen Be-
reich meist vorgezogen.

Die Unterschiede zwischen der Radiophosporeszenz- und IRSL-Verteilungen zeigen, dass das
in Kap. 2 vorgestellte einfache Modell der IRSL unzureichend ist. Denn der beschriebene
Ubergang von Elektronen in das Leitungsband und die darauf folgende Rekombination ent-
koppelt Fallen und Rekombinationszentren. Bei den vorliegenden Messungen aber werden fiir
Elektronen aus flachen Fallen (RP) andere Wellenldngenkombinationen emittiert als flir E-
lektronen aus IRSL-Fallen.

IRSL K Na Na/Ca RP K Na Na/Ca
uv ° uv [
Blau om on Blau o
Gelb (R 4 oN Gelb [
Rot oné Rot °
IR o

Tabelle 5.2: Korrelation des Wellenlingenbandes der IRSL- bzw. der Radiophosphoreszenz-
Emissionen und der Feldspat-Hauptelemente mit den Elementanalysen fiir die Proben
OPF1S2 (®), MED3S1 (l), MEDISI (®). Die Stirke ist dabei durch die Grautone reprdsen-
tiert, wobei Zuordnungen mit Unsicherheiten in schwachem Grau erscheinen.
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Auflicht IRSL blau IRSL gelb IRSL rot GRSL blau

Abbildung 5.6: Vergleich der Lumineszenzverteilung mit EDX-Analysen fiir die Probe
MEDISI.

5.2.1.2 a-A1,05:C

Bei Messungen der griin stimulierten Lumineszenz im blauen Wellenldngenbereich zeigte
sich nach Laborbestrahlung (0,6 bis 2,7 Gy) eine starke Strukturierung des Signals der Alu-
miniumoxid-Pellets (Abb. 5.7). Die Dynamik in der Intensitdt betrug innerhalb einer Probe
ungefdhr einen Faktor zwei.

Da die Muster dhnlich, aber nicht deckungsgleich sind, scheiden Inhomogenitéten in der La-
borbestrahlung als Ursache aus. Wahrscheinlicher scheinen herstellungsbedingte Schwankun-
gen im Kohlenstoffgehalt und somit der Defektdichte.

\‘ ———

Abbildung 5.7: OSL-Messungen an vier a-Al;O3:C-Pellets. Die drei scheinbaren Einkerbun-
gen am Rand kommen durch die Klammern der Probenrahmen zustande. Fiir die starken Ab-
dunkelungen (Pfeile) ist der Abrieb von schwarzem Beizmaterial bei erstmaliger Verwendung
der Probenrahmen verantwortlich.

5.2.1.3 Apatit

Eine Apatit-Scheibe (Durango/Mexiko), die entlang der C-Achse geschnitten worden war,
zeigt nach Bestrahlung mit ca. 220 Gy unter griiner (532 nm) Stimulation blaue Lumineszenz
(Abb. 5.8). Deutlich zu erkennen sind hexagonale Strukturen, die auf Wachstumszonen im
Mineral zuriickzufiihren sind [Glasmacher, pers. Mitteilung]. Das Beispiel zeigt aber, dass
hochaufgeloste OSL-Untersuchungen auch zur Aufklidrung mineralogischer Strukturen inte-
ressant sein konnen. Bei transparenten Mineralen kann die OSL im Gegensatz zur Kathodo-
lumineszenz, deren Elektronenstrahl nur wenige um in die Probe eindringt, auch Informatio-
nen aus tieferen Schichten erbringen (s. a. LasLUM II).
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Abbildung 5.8: Blaue Lumineszenz eines Apatit-Kristalls. Grofiter Durchmesser ca. 8 mm,
Auflosung 50x50 um.

5.2.2 OSL-Verteilung bei unterschiedlichen Stimulationswellenléingen
5.2.2.1 Polymineralische Keramikprobe

Die Probe K866 einer romischen Ziegel (s. Beschreibung 5.4.3.1) enthélt sowohl grobe
Quarz- als auch Feldspatkorner (>100 um) in der Magerung. Die Probenscheibe S1 aus einem
der Probe entnommenen Bohrkern wurde gebleicht (20 min SOL2) und im Labor bestrahlt.
Dabei waren Bestrahlungszeiten von bis zu 10 Stunden (LM1), entsprechend ca. 2100 Gy,
notwendig, um kontrastreiche Bilder mit einer Aufldsung von 50x50 um bei unterschiedli-
chen Stimulationswellenldngen zu erreichen.

Die Gegeniiberstellung der infrarot, griin und blau stimulierten Lumineszenz ist in Abb. 5.9
zu sehen. In der Reihe der IRSL-Messungen zeigen die hellsten Feldspidte Emissionen in je-
dem der gemessenen Wellenldngenbereiche. Im gelben Bereich kdnnen aufgrund der hohen
Signalstdrke bei geschickter Wahl des dargestellten Helligkeitsbereiches der dominantesten
Korner noch viele weitere Feldspite ausgemacht werden. Zusitzlich zu diesen Feldspéten
kommen in der GRSL weitere Mineralkérner dazu, die bei der BLSL das Lumineszenzbild
dominieren. Genauer kann dies in einem Ausschnitt (Abb. 5.10) betrachtet werden, dessen
Lage im Auflichtbild durch ein Rechteck markiert ist. In den EDX-Mappings zeigen sich
Quarze, K-Feldspdte und Na-Feldspéte. Die Komponenten der feinkdrnigen Matrix sind in
dieser Auflosung nicht zu unterscheiden. Ca-Feldspite finden sich im gewidhlten Ausschnitt
nicht. Die filir die markierten Punkte durchgefiihrten EDX-Punktanalysen bestétigen die Zu-
ordnung (Tab. 5.3).

Betrachtet man das in Abb. 2.10 gezeigte OSL-Spektrum von Quarz, so liegt der Schluss na-
he, dass die blaue Filterkombination nicht nur die Feldspatemission in diesem Bereich, son-
dern auch noch langwellige Ausldufer der sehr breiten UV-Emission der Quarze passieren
lasst. Fiir eine Messung natilirlicher Lumineszenzsignale von Quarzen ist aber auch dieser
Weg iiber die blaue Filterkombination zu lichtschwach. Hier muss eine spezielle Optik mit
weit besserer UV-Transmission eingesetzt werden.

Messpunkt Si[%] Al[%] O [%] K[%] Na[%] Cal[%] Fe[%] Mineral

1 45,74 0,20 52,75 -0,11 1,44 -0,07 0,05 Quarz
3 46,38 0,17 53,14 -0,37 0,82 -0,22 0,08 Quarz
2 30,08 11,00 47,78 1,25 9,14 0,67 0,08 Na-Fsp
5 29,87 10,15 46,19 11,56 1,90 0,12 0,21 K-Fsp
4 38,34 5,68 50,39 1,07 1,51 0,48 2,52 Fsp?

Tabelle 5.3: EDX-Punktanalysen der Probe K866S1.
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Detektionsbereich
UV [340+40 nm] Blau [420£30 nm] Gelb [540+60 nm] Rot [700£40 nm]

IR [837 nm]

Stimulationswellenldnge
Griin (532 nm)

Blau [488 nm]

Auflichtaufnahme

Abbildung 5.9: Lumineszenz an einer Keramikfliche bei unterschiedlichen Stimulationswel-
lenldngen und Detektionsbereichen.

5.2.2.2 Polymineralische Sedimentproben

Einer spitglazialen Diine bei Sandhausen siidlich von Heidelberg (HDS1335 und 1336) und
dem mittelpleistozdnen Fundplatz des Homo heidelbergensis bei Mauer (HDS1337) wurden
Sedimentproben entnommen. Sie wurden unaufbereitet auf Probetriger aufgebracht. Da keine
Dunkelproben verwendet wurden, sondern das natiirliche Lumineszenzsignal bereits durch
Licht gebleicht worden war, wurden die Proben mit ca. 25 bzw. 150 Gy bestrahlt. Diese Wer-
te entsprechen ungefihr den erwarteten geoarchiologischen Aquivalenzdosen [Kadereit, pers.
Mitteilung]. Danach wurden die griin stimulierte (Auflésung 50 pm) und die infrarot stimu-
lierte (Auflosung 100 pm) Lumineszenz im blauen Bereich aufgenommen. Bereits der gute
Kontrast der Bilder in Abb. 5.11 zeigt die hohen Signalintensititen, die gemessen wurden.
Wie schon bei der Keramikprobe in Abschnitt 5.2.2.1 sind einige Koérner bei griiner, nicht
aber bei infraroter Stimulation zu erkennen (roter und orange-farbener Kreis). Es liegt nahe,
dass sich auch hier Feldspat- und Nicht-Feldspatkomponenten unterscheiden.
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BLSL (UV) GRSL (blau) IRSL (blau)

P A

Abbildung 5.10: Vergroferter Ausschnitt der Probe K866S1. Im Elektronenriickstreubild
(BSE) sind die Punkte fiir die Elementanalysen markiert.

. 9 : ’»::} :""v v""(.(".(_‘
Abbildung 5.11: GRSL (links, oben Spektralfarben, unten Graustufendarstellung) und IRSL
(Mitte) einer unaufbereiteten Sedimentprobe (HDS1337). Rechts eine Auflichtaufnahme. Die

Zihlereignisse der GRSL-Aufnahme liegen bei gleicher Dosis fiir die hellsten Korner unge-
fahr eine Grofsenordnung iiber denen der IRSL-Aufnahme.
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Grundsitzlich ldsst sich auf dem LasLUM I also auch die Lumineszenz von Sedimenten
hochaufgeldst zu untersuchen. Dies ist besonders dann interessant, wenn es gelingt, die Probe
in ihrem urspriinglichen Zusammenhang zu belassen und eine Grenzflache herzustellen. Hier
muss aber nach einem nicht lumineszierenden und gleichzeitig hitzebestindigen (Vorheizen
bis zu 280 °C) Material zum Einbetten gesucht werden. Eventuell sind auch Messungen von
vielen Einzelkornern auBerhalb des urspriingliches Probenverbandes interessant, da die Pripa-
ration weniger aufwendig und die parallele Messung schneller als fiir herkdmmliche ,single
grain’-Analysen ist. Zudem konnten die Moglichkeiten der statistischen Auswertung mit der
Software AGESGALORE (s. 4.4) genutzt werden.

5.2.3 Réiumliche Verteilung der zeitlichen Eigenschaften der OSL

Bei hinreichender Signalintensitit konnen die Belichtungsintervalle einer ortsaufgelosten
OSL-Messung so kurz gewdhlt werden, dass die Signalabnahme (Ausleuchtkurve) zu verfol-
gen ist (Abb. 5.12).

Zahlereignisse
250. 1

200 4+

180, +

100. +

0 t + t + -+

1] 20 40 60 80

Zeit [sec]

Abbildung 5.12: Darstellung einer Ausleuchtkurve im Programm AGESGALORE. An die Origi-
naldaten (rot) wird eine doppel-logarithmische Kurve angepasst (blau), die in eine ,,schnel-
le“(tiirkis) und eine ,,langsame “ (violett) Komponente zerfllt.

5.2.3.1 a-A,05:C

Ein a-Al,O5:C-Pellet wurde mit 4,5 Gy bestrahlt und in 90 Schritten zu je 10 s (15 Minuten
insgesamt) bei griiner Stimulation mit einer Auflosung von 75 x 75 um ausgelesen. Die De-
tektion fand im blauen Bereich statt.

An die Daten wurden drei Modelle angepasst. Das doppelt-logarithmische Modell zeigt dabei
die hochste Korrelation zu den Messdaten, was sich im Median der Korrelationskoeffizienten
aller auf der Probe untersuchten Flichen widerspiegelt (Tabelle 5.4). Die Ausleuchtkurven
zerfallen mithin also eine schnelle (Index f) und eine langsame (Index s) Komponente. Die
Flache unter den Kurven wird durch das Integral

i=f,s a.

1 1

g = [ e e {—i-e“‘"‘} A (5.2)
0

ausgedriickt und gibt die gesamte, einer Komponente zugeordnete Intensitit an. Die Parame-
ter des doppelt-logarithmischen Modells wurden wiederum als Bilder dargestellt (Abb. 5.13).
In den Verteilungen ist der Einfluss der in 5.2.1 beschriebenen Inhomogenitéten in der OSL-
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Verteilung sichtbar. Wie zuvor bei der Frage einer eventuellen Heterogenitdt der Bestrahlung
konnen Gradienten in der rdumlichen Verteilung der Laserleistung die Effekte nicht erklidren
(s. Form des Laserspots, Abb. 4.16). Es zeigt sich, dass Bereiche, fiir die als Ursache ihrer
geringeren Sensitivitdt eine ebenfalls geringe Defektdichte vermutet wurde, auch ein langsa-
meres Ausleuchtverhalten aufweisen. Bei einer raumlich nahezu homogenen Laserleistung
wird die Probe von einer konstanten Zahl von Photonen pro Zeit- und Flacheneinheit durch-
drungen. So ist auch die Wahrscheinlichkeit einer Wechselwirkung mit einem in einer Falle
befindlichen Elektron (und damit die Abklingrate der OSL) der Defektdichte proportional.

Median der Korrelations-

Modell koeffizienten
Einfach-logarithmisch 0,977
Doppelt-logarithmisch 0,999

Gestreckt-logarithmisch -

Tabelle 5.4: Median der Korrelationskoeffizienten fiir die Modellanpassung eines a-Al,0;:C-
Pellets. Fiir das gestreckt-logarithmische Modell konnte kein Wert ermittelt werden, da die
Messdaten keiner der insgesamt ca. 3000 Fldchen auf der Probe angepasst werden konnten.
Dieses im Vergleich zur Probe OPF1S2 striktere Verhalten der Anpassungsroutine kann mit
der héheren Signalintensitdt, also den geringen Zdhlfehler jeder Einzelmessung begriindet
werden. Da die Verteilung der Korrelationskoeffizienten sehr stark von der Normalverteilung
abwich (rechtsschiefe, monomodale Verteilung) wurde der Median als Schdtzer gewdhlt.

5.2.3.2 Feldspathaltige Granitoberfliche

Die Probe OPF1S2 wurde 80 min im LM1 (entsprechend ca. 290 Gy) bestrahlt, und die infra-
rot stimulierte Lumineszenz im blauen Emissionsbereich in 100 Schritten zu jeweils einer
Sekunde mit einer Auflosung von 25 x 25 um ausgelesen. Die im Vergleich zur a-Al,05:C
Probe kiirzere Auslesezeit war moglich, da nur mit einem Objektiv gearbeitet wurde, was die
Laserleistung am Ort der Probe erhohte. Die Daten wurden dabei jeweils vier auf vier Mess-
punkte zusammengefasst, was eine erhebliche Reduktion des Rauschens fiir die Parameter
ermoglichte. Auch hier beschrieb das doppelt-logarithmische Modell die Daten am besten
(Tab. 5.5).

Median der Korrelations-

Modell koeffizienten
Einfach-logarithmisch 0,978
Doppelt-logarithmisch 0,993
Gestreckt-logarithmisch 0,198

Tabelle 5.5: Median der Korrelationskoeffizienten fiir die Modellanpassung der Probe
OPF1S2.

Es ist in Abb. 5.14 zu erkennen, dass auch die Feldspatkomponenten der Probe (s. Analysen
in 5.2.1) sich klar in ihrem zeitlichen Verhalten ihrer OSL-Signale unterschieden. Dies gilt fiir
das Verhiltnis der Abklingraten zwischen schneller und langsamer Komponente ebenso wie
fiir das der Ausgangsintensititen und der Gesamtintensititen. Bei den Plagioklas-Anteilen
iiberwog im Gegensatz zum Kali-Feldspat die schnelle Komponente.
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Abbildung 5.13 — Parametrisierung der Ausleuchtkurven eines a-Al,Oj3:C-Pellets. Links oben
das Verhdltnis der Raten as/ as, rechts daneben das der Ausgangsintensitdten Iy / I,. Mitte
links: Korrelationskoeffizient v fiir das doppelt-logarithmische Modell, Mitte rechts: Verhdlt-
nis der Gesamtintensitditen der schnellen und der langsamen Komponente. In der unteren
Reihe ist die Signalverteilung der ersten Sekunde der der 100. Sekunde gegeniibergestellt.

Dies wird auch in den relativen Signalstdrken des ersten und des letzten gemessenen Bildes
der Ausleuchtkurve deutlich. Eine vergleichbar einfache Erkldrung wie fiir die a-Al,0Os:C-

Probe kann natiirlich nicht gegeben werden, es ist aber auffillig, dass auch hier Bereiche mit
hoherer OSL-Intensitédt schnellere Abklingraten aufweisen.
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Abbildung 5.14: Parametrisierung der Ausleuchtkurven der Probe OPF1S2. Die Anordnung
der Bilder entspricht derjenigen in Abb. 5.13.
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5.3 Bestimmung von Labordosen

5.3.1 Bestimmung von Aquivalenzdosen an einem kiinstlichen Luminophor

Ein a-Al,05:C-Pellet wurde mit sechs unterschiedlichen Labordosen (0-5 s in 1 s-Schritten)
im LM2 bestrahlt und die griin stimulierte Lumineszenz im blauen Wellenldngenbereich ge-
messen. Die Belichtung fand in fiinf Intervallen zu je 180 s statt. Zur Auswertung wurde je-
weils die OSL-Intensitit des ersten Intervalls genutzt. Die Messungen in 5.2.3 hatten gezeigt,
dass das OSL-Signal wihrend dieser Zeit auf unter 1 % des Ausgangswertes absinkt. Auf eine
zusitzliche Bleichung des Signals konnte daher verzichtet werden.

Die Daten wurden fiir vier Auswertungen genutzt, bei denen jeweils eine der Messung (1 s,
2's, 3 s bzw. 4 s Bestrahlung) als natiirliches Lumineszenzsignal behandelt wurde. Mit Hilfe
der anderen Messungen wurde getestet, wie gut die Labordosis aus den hochaufgeldsten Da-
ten mit Hilfe des MASS-Protokolls ermittelt werden konnte.

Als Filterkriterium fiir den Einschluss der Einzel-Aquivalenzdosen in die Berechnung wurde
ein Korrelationskoeffizient der jeweiligen Wachstumskurve zum linearen Modell von

r? >0,9982

vorausgesetzt. Dies entspricht fiir vier Freiheitsgrade einer Konfidenzschwelle von 1%o. Bei
einer von 1000 Wachstumskurven wird so zu Unrecht auf einen linearen funktionalen Zu-
sammenhang zwischen Bestrahlungsdauer und OSL-Signal geschlossen. Weitere Filter wur-
den nicht angewandt.

Da die Kalibration der verwendeten Quellen z. Z. einen reinen Multiplikationsfaktor darstellt,
wurde auf die Angabe der Dosis in Gy verzichtet. Stattdessen wird im Folgenden die Bestrah-
lungsdauer in Sekunden sowie die ,,Aquivalenz-Bestrahlungsdauer angegeben. Letztere fin-
det sich auch bei weiteren Messungen als Bezeichnungen fiir Werte, die noch nicht in Gray
umgerechnet wurden.

So gut wie alle Messpunkte auf der Probe erfiillten das angelegte Kriterium der Linearitit der
Wachstumskurve (Abb. 5.15, rechts oben). Das Fehlen einzelner Werte ist auf Einschlige
kosmischer Teilchen in einer der Messungen zuriickzufiihren, die einen AusreiBler in der
Wachstumskurve erzeugen. Dies sorgt fiir einen signifikant schlechteren Korrelationskoeffi-
zienten und fiihrt zum Ausschluss des Messpunktes von der Auswertung.

Die Ergebnisse in Tab. 5.6 (graphische Darstellung Abb. 5.15) zeigen, dass die ermittelten
Aquivalenz-Bestrahlungsdauern fiir alle vier Fille sehr gut mit den Werten der Laborbestrah-
lung bereits in den Fehlern fiir die Bestrahlungszeit iibereinstimmen. Es ist auch zu erkennen,
dass die Breite der Verteilung fiir die Einzel-Aquivalenzdosen im Bereich der Zihlfehler liegt,
womit dieser als der dominante statistische Prozess gelten kann. Der Fehler des Mittelwerts
jedoch wird durch die grof3e Zahl der betrachteten Flidchen verschwindend gering, so dass die
Auswirkungen der Temperatur-Drift am Kamerakopf zur entscheidenden Fehlerquelle wer-
den. Die berechneten relativen Fehler der Einzelflaichen (Abb. 5.16) werden vom Zahlfehler
dominiert, wie man vor allem an den dunkleren Stellen am Rand der Probe beobachten kann.
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Bestrahlungsdauer [s] 1,0+0,1 2,0+0,1 3,0+0,1 4,0£0,1
Dosis [mGy] 15,0£1,5 30,0£1,6 45,0+1,7 60,0+1,8
Entsprechende
Expositionszeit in 6,0 12,0 18,0 24,0
Standard-Laoss [a]
Entsprechende
Expositionszeit auf 2,1 4,2 6,3 8,3
Granit-Scheibe [a]
Aquivalenz- 0,960 2,015 3,017 4,009
Bestrahlungsdauer [s]

1 o-Breite 0,025 0,032 0,039 0,047
Verteilung [s] 2,60 % 1,59 % 1,29 % 1,17 %
AT N 1321226 2712+456  4051%671 5377887

im Mittel

Statistischer 36,3+3,2 52,1+4,6 63,745,6 73,346,3
Ziahlfehler 2,74+0,24 % 1,92+0,17 %  1,57+0,14 % 1,36+0,12 %
Verwendete Flichen 3441 3395 3309 3230
Statistischer Fehler 4,2:10 5,5-10 6,810 8,2:10™
des Mittelwerts 0,04 % 0,03 % 0,02 % 0,02 %

(4,440,6):10°  (6,3+0,4):10°  (8,4+0,2):10° (1,07+0,03)-10"

Max. Drift [s] 0.45:0,07 % 031+£0,02%  028+0,01 % ° 0,27+0,01 %

Tabelle 5.6: Bestimmung von Aquivalenz-Bestrahlungsdauern an einem a-Al,O3:C-Pellet. Die
korrespondierenden Expositionszeiten fiir einen Standard-Loss beruhen auf den Dosisleis-
tungswerten des Standard-Materials ,, Nussi* [Rieser, 1991], diejenigen fiir eine Granitschei-
be auf Berechnungen von Habermann[2000].

Als GroBBe zum Vergleich der Sensitivititen verschiedener Proben ist die Zahl der normierten
Lumineszenz-Zahlereignisse (CtsN) angegeben (Abb. 5.15, links oben). Sie wurde errechnet,
indem die Photonenzahl des Lumineszenzsignals der hellsten Fliche auf der Probe durch die
Messzeit, die Bestrahlungsdauer und die Zahl der zusammengetassten CCD-Bildpunkte divi-
diert wurde. Aufgrund der Nicht-Linearititen kann diese Zahl natiirlich nur als grober Schit-
zer genutzt werden.

In Tabelle 5.7 ist die Bestimmung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauer in Abhingigkeit vom
gewihlten Ausleseoffset dargestellt. Aufgrund der hohen Intensititen wirkt sich die Verschie-
bung im Falle der vorliegenden Messung nur gering aus — bei Proben mit nur wenigen Zahl-
ereignissen kann der Effekt jedoch erheblich sein. Es ist zu erkennen, dass der Wert, der der
vorgegebenen Labordosis am nédchsten liegt, auch die geringste Verteilungsschiefe und Stan-
dardabweichung aufweist.
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Abbildung 5.15: Bestimmung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauern an einem o~Al,O3:C-Pellet.
Obere Reihe: Auflichtaufnahme, Lumineszenzbild und die in die Analyse eingeschlossenen
Punkte (fiir die Bestimmung der 3 s-Laborbestrahlung, rot markiert). Links unten die Vertei-
lung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauern der Einzelflichen (wiederum fiir die 3 s-
Laborbestrahlung). Rechts unten die fiir die Laborbestrahlungen ermittelten Aquivalenz-
Bestrahlungsdauern.
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Abbildung  5.16: Relative Fehler der Aquivalenz-Bestrahlungsdauern der 3 s-
Laborbestrahlung. Das Maximum der Verteilung liegt bei 1,6 % (s. a. Tab. 5.6).
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Die Auswirkungen des Ausleseoffsets auf die Schiefe kann man sich wie folgt vergegenwiér-
tigen: der statistische Zahlfehler eines Punktes ist vor allem durch die Wurzel der Zihlereig-
nisse gegeben. Ist der abgezogene Betrag des Ausleseoffsets nun zu klein, so ist die Wurzel
des Restbetrages grofler als das eigentliche statistische Rauschen. Durch die Umrechnung von
Intensitdt in Bestrahlungsdauer mit Hilfe der Wachstumskurve werden die Intensitdten nun
normiert und die Verschiebung wird sichtbar, indem die Verteilung sich zu groBeren Werten
neigt. Der umgekehrte Effekt tritt auf, wenn ein zu grofler Betrag subtrahiert wird. In beiden
Féllen aber verbreitert sich die Verteilung.

Da nicht auszuschlieen ist, dass bei der halbautomatischen Methode zur Ermittlung des Aus-
leseoffset durch die Auswertesoftware (4.4.1) auch Signalanteile mit eingeschlossen werden,
kann die Aufnahme von Leerbildern, d. h. Aufnahmen, bei denen der Verschluss der Kamera
geschlossen bleibt, unmittelbar im Anschluss an die OSL-Messung erfolgen. Aus diesen kann
der Wert des Ausleseoffsets ohne Signaleinfluss ermittelt werden. Eine andere Methode ist
die late light-Korrektur, bei der neben dem Restsignal auch der Ausleseoffset subtrahiert
wird. Interessant wire sicher auch die Anwendung ausgefeilterer Rauschreduktionsverfahren,
die z. B. auf einer Fourier-Transformation beruhen, statt der blo3en Subtraktion des Mittel-
werts.

In Tab. 5.7 werden auch mehrere Schiitzer fiir die Aquivalenz-Bestrahlungsdauer verglichen.
Neben dem Mittelwert kann auch der Median der Héufigkeitsverteilung, ihr Maximum oder
der Zentralwert einer angepassten Gaul3-Kurve dienen. Die Unterschiede sind im vorliegen-
den Fall gering. Gehen aber Bereiche unterschiedlicher Aquivalenzdosen in die Hiufigkeits-
verteilung ein, so miissen die Intervalle, fiir die Mittelwert bzw. Median berechnet werden,
mit Bedacht gewidhlt werden. Das Maximum ist dann immer noch ein guter Schétzer, aber
wird zunehmend unzuverléssig flir geringe Anzahlen an Messwerten. Hier besitzt die Ver-
wendung einer angepassten GauB3-Kurve Vorteile, da sie auf einen Bereich der Verteilung wie
ein Tiefpassfilter wirkt. Alle diese Moglichkeiten sind in AGESGALORE implementiert.

Ausleseoffset 135 145 155 165 175 185
Schiefe & 0,4559 0,2928 0,1373 0,0209 -0,1790 -0,3434
Mittelwert x 3,0403 3,0314 3,0227 3,0138 3,0050 2,9962
St.-Abw. o 0,0419 0,0411 0,0406 0,0406 0,0410 0,0417
Maximum X, 3,0392 3,0072 3,0227 3,0156 2,9964 2,9424
xc (Gaufl) 3,0366 3,0287 3,0210 3,0131 3,0051 2,9971
o (GauB3) 0,0309 0,0379 0,0377 3,7524 0,0373 0,0372

Tabelle 5.7: Verdnderung der Ergebnisse der Aquivalenzdosis-Bestimmung (3 s-Bestrahlung)
an einem a-Al,03:C-Pellet in Abhdngigkeit vom Ausleseoffset.
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Abbildung 5.17: Bestimmung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauern fiir die Probe OPFIS2.
Links unten ist die Verteilung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauern fiir die Einzelflichen
(120 s-Bestrahlung a) gezeigt. Rechts unten der Vergleich der Aquivalenz-
Bestrahlungsdauern mit den Labordosen.

5.3.2 Bestimmung von Aquivalenzdosen an natiirlichen Proben (blaue Emission)

Die in 5.1. beschriebenen feldspathaltigen Proben OPF1S2, MED3S1 und MED1S1 wurden
verwendet, um an natiirlichen Proben die Bestimmung einer zuvor applizierten Labordosis zu
testen. Die Dosen (ca. 1 — 15 Gy) lagen dabei in einem fiir archidologische Artefakte iiblichen
Bereich. Um den Sensitivitdten der Proben gerecht zu werden, wurde die Aufldsung ange-
passt. Die sechs Labor-Bestrahlungszeiten betrugen 0, 15, 30, 60, 120 und 240 s. Die 120 s-
Bestrahlung wurde dreimal vorgenommen. Vor jeder Bestrahlung wurden die Proben 20 Mi-
nuten im SOL2-Sonnenlichtsimulator (mit UV-Filterglas) gebleicht und anschlieBend 5 Minu-
ten bei 220 °C vorgeheizt, um ein eventuelles, durch kurzwellige Anteile des Bleichlichtes
hervorgerufenes, kurzlebiges Signal auszuschliefen [Habermann, 2000]. Die Proben waren
bereits einige Mal zuvor im Labor strahlt und ausgelesen worden, weshalb davon auszugehen
war, dass die Sensitivitdt anndhernd unveridndert blieb [Robertson, 1991]. Daher wurde auf
Normierungsmessungen verzichtet.
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Abbildung 5.18: Bestimmung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauern fiir die Probe MED3S1.
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Abbildung 5.19: Bestimmung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauern fiir die Probe MEDISI.
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Laborbestrahlung [s] 15£0,1  30+0,1  60+0,1 120°+0,1 120°+0,1 120°%0,1
Entsprechendes
K-Feldspat-Alter [a] 90 180 360 720 720 720
Entsprechendes
Plagioklas-Alter [a] 1500 3000 6000 12000 12000 12000
nicht vorgeheizt
Aq.-Bestrahlungsdauer [s] 9 35 65 124 116 119
1o-Verteilungsbreite [s] 8 9 11 15 14 14
Zihlereignisse im Mittel 12 26 50 90 90 90
Zihlfehler 29 % 20 % 14 % 11 % 11 % 11 %
Verwendete Flichen 4105 4570 5540 5819 5819 5820
Statistischer Fehler des 0,13 0,13 0,15 0,20 0,18 0,18
Effekt Drift und Effizienz- 6 6 6 7 7 7
schwankung [s] 42 % 19 % 10 % 5,6 % 5,6 % 5,6 %
vorgeheizt
Aq.-Bestrahlungsdauer [s] 11 34 63 119 117 118
lo-Verteilungsbreite [s] 10 11 13 18 17 17
Zihlereignisse 10 20 40 70 70 70
Ziahlfehler 32 % 22 % 16 % 12 % 12 % 12 %
Verwendete Flichen 2163 2471 3094 3716 3784 3784
Statistischer Fehler des 0,22 0,22 0,23 0,30 0,28 0,28
Mittelwerts [s] 2,0% 0,7 % 0,4 % 0,3 % 0,2 % 0,2 %
Effekt Drift und Effizienz- 6 9 8 9 9 9
schwankung [s] 50 % 25 % 13 % 7,2 % 7,2 % 7,2 %

Tabelle 5.8: Numerische Ergebnisse der Bestimmung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauern fiir
die Probe OPF1S2. Die Feldspat-Abdeckungsalter beruhen auf den Berechnungen von Ha-
bermann [2000].

Zunichst wurden die Proben nach den Laborbestrahlungen ohne ein weiteres Vorheizen ge-
messen. Eine komplette zweite Wachstumskurve wurde danach jeweils mit einem Vorheizen
von 5 Minuten bei 220 °C nach der Bestrahlung aufgebaut. Als OSL-Intensitétswert wurde
das erste von drei gemessenen 60 s-Intervallen der infrarot stimulierten Lumineszenz im blau-
en Wellenlidngenbereich benutzt. Nicht durchgefiihrt wurde die Auswertung fiir die Endpunk-
te der Wachstumskurve, d. h. fiir die Bestrahlungen von 0 s und 240 s. Die drei 120 s- Mes-
sungen wurden getrennt ausgewertet, so dass sich insgesamt sechs Auswertungen fiir die
nichtvorgeheizten und sechs Auswertungen fiir die vorgeheizten Proben ergaben.
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Laborbestrahlung [s] 15£0,1 30+0,1 60+0,1 120°:+0,1 120°+0,1 120°0,1

nicht vorgeheizt

Aq.-Bestrahlungsdauer [s] 10£5 30+6 65+8 13019 123+16 126+12

Verwendete Flichen 213 199 291 617 617 617
vorgeheizt

Aq.-Bestrahlungsdauer [s] 10+5 34+6 65+8 122+14 42+8  118+13

Verwendete Flichen 23 41 40 46 46 761

Tabelle 5.9: Numerische Ergebnisse der Bestimmung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauern fiir
die Probe MED3S]1.

Laborbestrahlung [s] 15£0,1 30+0,1  60+0,1 120°+0,1 120°+0,1 120°t0,1

nicht vorgeheizt

Aq.-Bestrahlungsdauer [s] 14+11 29+10 65+9 12911 119416 122+13

Verwendete Flichen 36 44 45 80 80 80
vorgeheizt

Aq.-Bestrahlungsdauer [s] 9+5 28+17 6315 119+16 116+19 121+16

Verwendete Flichen 23 41 40 46 46 46

Tabelle 5.10: Numerische Ergebnisse der Bestimmung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauern
fiir die Probe MEDIS1.

Die Abbildungen 5.17, 5.18 und 5.19 zeigen die Ergebnisse fiir die ermittelten Aquivalenz-
Bestrahlungsdauern der drei Proben, die Zahlenwerte finden sich in den Tabellen 5.8 bis 5.10.
Neben dem Auflicht- und dem Lumineszenzbild sind jeweils im Bild rechts oben auch die
Fliachen markiert, die dem Kriterium zum Einschluss in die Auswertung geniigten.

Die ermittelten Aquivalenz-Bestrahlungsdauern sind in der Lage, die Labordosis innerhalb
der Fehler abzuschdtzen. Auf3er in der durch ein geringeres OSL-Signal begriindeten schlech-
teren Zahlstatistik sind keine Unterschiede zwischen den Versuchen mit nicht vorgeheizten
und denen mit vorgeheizten Proben festzustellen. Abb. 5.20 zeigt die Verteilung der relativen
Fehler fiir die erste der nicht vorgeheizten 120 s-Messungen auf der Probenoberfliche der
Probe OPF1S2. Deutlich zu erkennen ist der reziproke Zusammenhang mit der Helligkeit des
Lumineszenzbildes. Das Maximum der Haufigkeitsverteilung liegt mit ca. 15 % iiber dem
relativen Zahlfehler. Hier wird der groBere relative Einfluss der Drift, sowie eventueller Sen-
sitivitditsdnderungen bemerkbar. Abbildung 5.21 zeigt fiir die Probe OPF1S2 die von der Héu-
figkeitsverteilung zu ihrem Ursprung auf der Probe zuriickverfolgten Aquivalenzdosen. Es
sind keine Zusammenballungen zu erkennen, was eine homogene, statistische Verteilung der
Beitrage zur Haufigkeitsverteilung unabhingig von Ort, Mineral und Helligkeit impliziert.

Fiir die Proben MED3S1 und MEDIS1 ergibt sich ein analoges Bild, wobei aber die durch die
geringere Sensitivitit bedingte kleinere Zahl der zur Auswertung verwendeten Flichen beach-
tet werden muss. Der Ausreiler der 120 s-Bestrahlung b (vorgeheizt) ist auf ein korrespondie-
rendes OSL-Bild mit um einen Faktor drei verringerten Intensitéten, aber einer fiir die Probe
reguldren Verteilung zurlickzufiihren. Es liegt nahe, dass MED3S1 in diesem Fall versehent-
lich mit einer falschen Vorgabe fiir die Labordosis bestrahlt wurde.
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Abbildung 5.20: Rdumliche (links) und Hdufigkeits-Verteilung (rechts) der relativen Fehler
der evaluierten Aquivalenzdosen fiir die Probe OPF1S2 (120 s-Bestrahlung a).

Abbildung 5.21: Zuriickverfolgen der Eintrdge der Hdufigkeitsverteilung zu ihrem Ursprung
auf der Probenoberfliche (OPF1S2, 120 s-Bestrahlung a). Dabei sind Punkte, die Aquiva-
lenz-Bestrahlungsdauern unter 120s reprdsentieren, griin, solche fiir Bestrahlungsdauern
tiber 120 s rot eingefdrbt.

5.3.3 Bestimmung von Aquivalenzdosen an natiirlichen Proben (gelbe Emission)

Fiir die Probe OPF1S2 wurde auch eine Wachstumskurve im gelben Detektionsbereich auf-
genommen (Tab. 5.11). Durch die hohen Signal-Intensitdten bei gleichen Bestrahlungsdauern
war wie im Falle des a-Al,O5:C-Pellets eine bessere statistische Aussagekraft gegeben. Nur
fiir die 15 s-Laborbestrahlung stimmt die ermittelte Aquivalenz-Bestrahlungsdauer nicht mit
der Vorgabe iiberein.

Laborbestrahlung [s] 15+0,1 30+0,1 60+0,1 120+0,1
Aq.-Bestrahlungsdauer [s] 12,3+1,6 28.0£2,1 60,1£3,1 126,0+7,5
Verwendete Flichen 28121 33168 36585 9769

Tabelle 5.11: Ergebnisse der Bestimmung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauer der Probe
OPF1S2 an der gelben IRSL-Emission. Man beachte die Zahl der verwendeten Fldchen im
Gegensatz zur analogen Messung der blauen Emission.
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Offset 140 145 150 155 156 157 158 159 160 165 170

k 20,180 -0,153 -0,116 -0,050 -0,032 -0,013 0,008 0,028 0,049 0,128 0,176
X, 6580 64,72 6323 6122 60,76 6029 5981 5935 5887 56,71 55,01
ps 563 538 5094 479 474 468 468 468 468 493 522

Tabelle 5.12: Zentralwert und Breite der an die Hdufigkeitsverteilung angepassten Gaufs-
Kurve in Abhdngigkeit vom Ausleseoffset.

Nur fiir die 15 s-Laborbestrahlung stimmt die ermittelte Aquivalenz-Bestrahlungsdauer nicht
mit der Vorgabe iiberein. Hier scheint sich wie schon bei den Messungen an der blauen IRSL-
Emission bei geringen Zahlraten ein zusétzlicher systematischer Einfluss bemerkbar zu ma-
chen, der aber noch nicht erklart werden kann. Tab. 5.12 zeigt, dass auch bei dieser Probe die
beste Bestimmung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauer mit der geringsten Schiefe und kleins-
ten Breite der Haufigkeitsverteilung zusammentallen.

5.3.4 Einfluss des Vorheizens auf die Signal-Verteilung einer natiirlichen Probe

Die fiir die Ermittlung einer Labordosis durchgefiihrten Messungen erlauben noch weitere
Untersuchungen, denn sie ermdglichen es, die Auswirkungen einer thermischen Behandlung
der Probe ortsaufgeldst zu betrachten. Die OSL-Intensitéitsverteilung einer vor- oder ausge-
heizten Probe kann mit der Wachstumskurve, die ohne thermischen Einfluss gemessen wur-
den, verglichen werden. Bei diesem Vorgehen sind die ermittelten Aquivalenz-
Bestrahlungsdauern nicht mehr als Schétzer fiir die Labordosis zu betrachten, sondern erlau-
ben eine Quantifizierung des Signalverlustes durch thermische Einfliisse.
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Abbildung 5.22: Einfluss des Vorheizens auf verschiedene Minerale der Probe OPF1S2. Die
Daten wurden zundchst durch einen Korrelationsfilter mit sehr hohem Schwellenwert
[r?>0,999] isoliert (oben rechts) und anschlieffend drei Auswertungen fiir drei verschiedene
ROIs durchgefiihrt. Beliebig geformte ROls waren mit der damaligen AGESGALORE-Version
noch nicht moglich.
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Abbildung 5.23: Einfluss des Ausheizens auf die Sensitivitit eines a-Al;O;:C-Pellets. Links
oben die Verteilung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauern nach einer Laborbestrahlung von 3 s
ohne Wirmebehandlung. In der Mitte das Ergebnis des gleichen Versuchs, wiederholt nach
einer 30-miniitigen Erwdrmung auf 600 °C. Deutlich zu sehen ist, dass der Bereich links oben
seine Sensitivitit um ca. 70 % gesteigert hat. Das schldigt sich auch in der zugehdérigen Ver-
teilung (unten links) nieder. Bei einer weiteren Erwdrmung tiber 14 h (Bild rechts oben) zeigt
besonders der Rand starke Verdnderungen. Die Hdufigkeitsverteilung ist nun stark verbreitert
(unten rechts).

Die Probe OPF1S2 wurde nach 20 min Bleichung (SOL2) mit 200 s bestrahlt (LM1) und dar-
authin 5 Minuten lang auf 220 °C aufgeheizt. Nach Abkiihlen auf Raumtemperatur wurde die
infrarot stimulierte Lumineszenz im blauen Wellenldngenbereich gemessen. Die Auflosung
betrug 25 x 25 um, die Zeit einer Aufnahme 60 s.

Fiir die Auswertung wurden drei Bereiche definiert. Zunéchst das Gebiet der Na-Ca-Feldspite
im rechten Teil der Probe (Abb. 5.22, violett markiert, s. a. Abb. 5.2), dann die Plagioklase im
linken Teil (rot) und der untere Teil des zentralen Feldspates (griin). Gegeniibergestellt sind
die Ergebnisse fiir eine nicht vorgeheizte und die warmebehandelte Probe. Wéhrend fiir erste-
re die applizierte Labordosis (120 s) fiir alle drei ROIs ermittelt wurde, weichen die Werte fiir
die vorgeheizte Probe erheblich von der Labordosis (200 s) ab. Dabei unterscheidet sich das
Verhalten in den einzelnen ROIs deutlich — wihrend die Plagioklase im linken Teil nur wenig
mehr Signalverlust aufweisen als der Kali-Feldspat, weicht fiir die rechten Na-Ca-Feldspéte
der Mittelwert um ca. 80 — 90 s ab. Bei nicht ortsaufgeldsten Messungen wére man auch in
diesem Fall mit Mischsignalen konfrontiert. Die hochauflésende Technik aber ist in der Lage,
auch Gradienten des thermischen Verhaltens zu erkennen und in den Aquivalenzdosis-
Bestimmungen fiir jede betrachtete Flache individuell zu beriicksichtigen
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5.3.5 . Einfluss des Ausheizens auf die Sensitivitit eines o-Al,Os;-Pellets

Der Effekt des Ausheizens auf die Sensitivitit eines a-Al,O3:C-Pellet wurde rdumlich darge-
stellt, indem zunéchst eine Wachstumskurve (Dosen: 0 — 5s in 1 s Schritten, Auflosung
100 x 100 pm, 5 x 180 s Belichtungszeit) der Probe aufgenommen wurde und danach 3 s-
Bestrahlungen desselben Pellets nach unterschiedlichen Warmebehandlungen gegen diese
Wachstumskurve verglichen wurden. Das Ausheizen von Al,O3-Dosimetern auf 600° C und
mehr wird routineméBig zur vollstindigen Riickstellung verwendet. Abbildung 5.23 zeigt die
z. T. erheblichen Sensitivitidtsdnderungen der Probe. Es zeichnet sich zum einen ein Muster
ab, das denen dhnelt, die in 5.2.3.1 bereits mit Unterschieden in der Defektdichte in Zusam-
menhang gebracht wurden. Zum anderen treten an den Ridndern des Pellets starke Modifikati-
onen auf. Aus bisherigen Messungen ist bekannt, dass die thermische Behandlung die Eigen-
schaften der Pellets verdndert [Kalchgruber, 2002]. Die hier gezeigten Messungen aber wei-
sen eine starke Ortsabhiingigkeit dieser Anderungen nach. Uber die Ursachen und den Grund
fiir die Anderungen konnte hier aber nur spekuliert werden.

5.4 Bestimmung der natiirlichen Dosis und Datierung

5.4.1 Burg Lindenfels
5.4.1.1 Aquivalenzdosis

Die Burg Lindenfels bei Bensheim im Odenwald (Abb. 5.24) wurde groftenteils aus dem in
der Region anstehenden Granit errichtet. Weite Teile der Burg aus den zwei Phasen der Er-
richtung im 12. und 14. Jh. sind bis heute in ihrem Verbund ungestort [Hartnagel, Landes-
denkmalamt Hessen, Auflenstelle Bensheim, pers. Mitteilung]. Die in den Bausteinen darin
enthaltenen groBen Feldspite sollten sich unter anderem aus Dosimetrie-Uberlegungen [Ha-
bermann, 2000] fiir eine Oberflichendatierung besonders gut eignen. Durch Renovierungs-
malnahmen wurden Teile der in Abb. 5.24 griin markierten Mauern abgetragen, deren Steine
noch mit dem Originalmértel versehen waren. Einem dieser Steine wurden im Labor mehrere
Bohrkerne entnommen. Nach Entfernen des Mortels durch Salzsdure war ersichtlich, dass
einer der Bohrkerne eine besonders wenig reliefierte Oberfliche aufwies, weshalb er zur
Messung verwendet wurde.

Die Messung der griin stimulierten blauen Lumineszenz wurde in fiinf 180 s-Intervallen
durchgefiihrt. Zum Aufbau der Wachstumskurve wurde die Probe 60, 120, 240, 480, 960 und
1920 s im ELSEC 9022 (LM1) bestrahlt. Zwischen diesen Messungen fand jeweils eine
Testmessung mit einer Bestrahlungszeit von 60 s statt, die der Normierung der OSL-
Messungen dienen sollten. Das Abklingen des Signals war relativ langsam, so dass auch im
letzten der fiinf Messintervalle eine signifikante OSL-Intensitdt vorhanden war. Daher wurde
fiir alle Messungen eine /ate light-Korrektur durchgefiihrt. Trotzdem zeichnete sich eine star-
ke Abhéngigkeit der 60 s-Testsignale von der vorangegangenen Bestrahlung ab. Dies zeigte
sich besonders fiir Punkte mit hohem natiirlichem Lumineszenzsignal (Abb. 5.25). Da mit
diesen Ausnahmen die Faktoren alle nahe bei 1 lagen, konnte auf die Normierung der Wachs-
tumskurve verzichtet werden, die andernfalls durch dieses Artefakt gestort worden wéren.
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Abbildung 5.24: Der Plan der Burgruine (unten) zeigt den Bereich (griin umrandet) der vor-
gelagerten Mauern, aus dem die Proben stammen. Rechts oben ist das Burgtor mit Teilen der
Mauern (Pfeil) zu sehen.
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Abbildung 5.25: Bestimmung der Aquivalenzdosen der Oberflichenprobe LIN1SI. Obere
Reihe (von links): natiirliche Lumineszenz (lineare Helligkeitsskala), natiirliche Lumineszenz
(logarithmische Darstellung), Lumineszenz nach Laborbestrahlung (960 s, GRSL), Lumines-
zenz nach Laborbestrahlung (960 s, IRSL). Untere Reihe (von links): Auflichtaufnahme, Kor-
relation zum linearen Wachstumskurven-Modell, Aquivalenzdosen (Grauwert- und Falschfar-
bendarstellung). Aus dem Vergleich von IRSL- und GRSL-Verteilung kann bereits auf Feld-
spat als das die Oberfldiche dominierende Mineral geschlossen werden.
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Abbildung 5.26: Hdiufigkeitsverteilung der Aquivalenz-Bestrahlungsdauern fiir die Probe

LINIS2 (Korrelationsfilter r*>0,99, Intensitdtsfilter i>0,008) und Riickverfolgung fiir zwei
Intervalle.
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Abbildung 5.27: Ausschnitt der Aquivalenzdosen-Verteilung der Probe LINISI mit angepass-
ter Gaufs-Kurve.

Die Verteilung der Aquivalenzdosen zeigt eine grofe Variation iiber die Oberfliche. Ein ho-
mogener Bereich im siidwestlichen Teil der Probe mit Werten von einigen Gray kann von
zwei Punkten getrennt werden, die maximale Aquivalenzdosen von ca. 90 bzw. 100 Gy besit-
zen und von Halos mit geringeren Werten umgeben sind. Eine weitere Region am rechten
oberen Rand zeigt ebenfalls hohe Aquivalenzdosen. Wie aus der Auflichtphotographie der
Probe zu erkennen, handelt es sich hierbei um ein Artefakt: durch den Winkel der Bohrachse
zur Oberfldche ist bei der Aufsicht ein Teil der Seitenflidche {iber die gesamte Hohe der Probe
zu sehen. Hier wird das Signal tiefer Schichten ausgelesen, die schlechter durch das archéolo-
gische Ereignis gebleicht wurden. Dies entspricht dem Phdnomen, das Habermann [2000]
durch Zerschneiden der Probe zeigen konnte". Ein dhnlicher Effekt zeigt sich auch am Rand
der Probe (griin markiert), der leicht hohere Aquivalenzdosen aufweist. Hier sind vermutlich
beim Eindringen des Bohrers Teile der Probe abgetragen worden. Diese kritischen Bereiche
konnen in der Auswertung durch die Software ausgeschlossen werden. Allerdings liegt bei
dieser Probe der sehr giinstige Fall vor, dass bereits die Hiufigkeitsverteilung eine Trennung
zwischen dem Bereich, auf dem eine Datierung stattfinden kann, einer Region unklarer Gene-
se (Dosismaxima) und dem Artefakt des Randes ermoglicht (Abb. 5.26). Verfolgt man die
Punkte um dieses Maximum zuriick, so zeigt sich, dass sie aus dem relativ homogenen Be-
reich am linken, unteren Teil der Probe stammen (Abb. 5.26). Daneben findet sich ein kleiner
Peak, der von den Werten aus der Umgebung der beiden Stellen mit sehr hohen Aquivalenz-
dosen und vom Rand der Probe gebildet wird.

A b X, Drift Drift
Ausleseoffset  Empfindlichkeit
64,41£3,35 27,80+1,71 s 124,76+0,31 s 5,68 0,3s
64,41+3,35 1,67+0,10 Gy 7,49+0,02 Gy 0,33 Gy 0,02 Gy

Tabelle 5.13: Aquivalenzdosis-Bestimmung fiir die Probe LINISI. Links die Parameter der
Kurvenanpassung, rechts die systematischen Fehler auf Grundlage der mittleren Sensitivitit
des betrachteten Bereiches von ca. 0,9 Cts/s.

' Mit Hilfe der hochaufgelsten Technik ist es auch moglich, Tiefenprofile der OSL direkt zu messen, indem die
Probe seitwirts gelagert wird.
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Abbildung 5.28: Wachstumskurven (Intensitdt iiber Bestrahlungsdauer) und relative Sensitivi-
tdaten auf der Probe LIN1S2. Auf der x-Achse der unteren Plots ist die Nummer des Messzyk-
lus aufgetragen.

An den blau gekennzeichneten Bereich wurde durch das Programm AGESGALORE zur Aqui-
valenzdosis-Bestimmung eine Gaul3-Glockenkurve angepasst (Tab. 5.13).

Um den Fall einer Messung der Probe in einem konventionellen Gerét zu simulieren, wurden
samtliche Zahlereignisse auf dem Chip (abziiglich des Untergrundes) zusammengefasst. Abb.
5.29 zeigt die korrespondierende Wachstumskurve. Die Aquivalenzdosis als Mittel iiber die
Flache betriige ca. 24 Gy, ohne dass die unklaren Bereiche sehr hoher Werte oder das Artefakt
durch die Schiefe des Bohrkerns zu identifizieren wéren.

15x108

10x108 -

5x10° -

OSL-Intensitat

0 T T
0 50 100 150

Dosis [Gy]

Abbildung 5.29: Simulierte integrale Bestimmung der Aquivalenzdosis.



106 Kapitel 5

5.4.1.2 Dosisleistung

Die EDX-Analyse der Oberfldche der Probe LIN1S1 (Abb. 5.30) zeigt, dass das Material {i-
berwiegend aus kaliumhaltigen Feldspiten besteht. Die einigen wenigen Plagioklase sind Na-
dominiert. Neben Anteilen von Quarz finden sich weiterhin einige mafische Komponenten.
Fiir die Dosisleistungsberechnung konnten demnach grofle homogene Kalifeldspatbereiche
gewdhlt werden (s. Markierungen). Fiir sie ergab sich ein iibereinstimmender Kaliumgehalt
innerhalb der Messfehler (Tab. 5.14).

Abbildung 5.30: Verteilung der Hauptelemente auf der 8 mm grofien Oberfliche der Probe
LINIS1(im Uhrzeigersinn: Si, Fe, K, Na, Ca) sowie die Messpunkte fiir die quantitativen Ana-
lysen (s. a. Tab. 5.14)
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Messpunkt Si[%] Al[%] O|[%] K|[%] Na]|[%] Ca][%] Mineral
03 4644 -001 5315 000 023 003 Ouars
04 4649 005 5316 000 021 002
32 4355 130 5205 201 031 031
34 44,18 130 52,19 0,74 088 039 Qi
38 30,64 959 4623 1322 037  -0.01 .
39 2039 903 4504 1582 0.4  0p1 Kali-Feldspat (D)
01 30,63 9.63 4646 12,19 097  -0.02
02 28.08 867 4403 1723 074  0.62
05 3055 956 4625 1324 033 -0.08
06 2999 942 4571 1420 035 008
07 31,07 959 4658 1248 028 002 Kali-Feldspat (II)
08 3096 983 4687 993 223 004 mittlerer K-Gehalt:
09 30,05 942 4589 1342 040 010  13.0+2.7%
10 2832 865 4395 1831 064  -0.10
11 31,08 984 4693 1037 177  -0.02
12 3069 1002 4671 1160 029 0,05
13 3094 980 4685 1029 190  0.06
14 2058 926 4569 1197 057 039
15 30,67 952 4632 1238 088 002 _ .
16 3052 9.62 4628 1264 075 006 ali-Feldspat ()
17 2060 927 4573 1183 061 058 mlttgesri%f;ha“'
8 3035 939 4600 1334 070 0,02 D670
19 3048 958 4622 1276 082  0.06
20 30,74 983 4662 1161 106 006
21 30,79 981 4665 1169 096 004
24 3036  9.67 4615 1275 074 004
25 30,09 961 4595 1326 081  0.06
26 2649 797 4206 2354 014  -020 . ..
27 301 916 4637 1301 029 -003 Kali-Feldspat(IV)
28 3089 971 4663 11,70 104 004 ml“iezreggﬁ;ha“'
29 30,77 976 4682 993 249 009 IE3,0 7
30 3092 9.67 4675 1048 208 004
31 30,73 971 4653 1188 116  -0.02
36 3080 9.68 4661 1205 078  -0,03
37 30,66 949 4625 1294 046 0,08
22 3091 1152 4868 042 743 062 p
23 3054 10,79 4806 271 575 058
40 30.83 1044 4819 031 932 051
41 328 922 4891 039 777 046  Plagioklas
42 3247 1011 4891 023 810 0,19

Tabelle 5.14: EDX Punktanalysen der Probe LINISI aus der Burgmauer von Lindenfels. In
der rechten Spalte sind fiir die in Abb. 5.30 markierten Regionen die mittleren Kalium-
Gehalte angegeben.

Aufgrund der Verteilung der Aquivalenzdosen muss der Bereich II (s. Abb. 5.25) von der

Datierung ausgeschlossen bleiben.
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Abbildung 5.31: Dosisleistungsmodell fur LINISI. Die Uran-, Thoriumkonzentrationen beru-

hen auf Literaturwerten bzw. auf einer Extrapolation der EDX-Daten fiir die Gesamtproben-
fléiche.

2mm

Abb. 5.31 zeigt das verwendete Modell fiir die Dosisleistung des Bereiches, fiir den die Aqui-
valenzdosis ermittelt worden war. Es wird angenommen, dass der Mortel einen vernachlis-
sigbaren Gehalt an Kalium besitzt. Aufgrund der im Vergleich zur Reichweite geringen Dicke
des Mortels fillt der y-Beitrag so klein aus, dass nur die y-Komponente des umgebenden Gra-
nits beriicksichtigt wird. Fiir die B-Dosisleistung des K-Feldspates wird eine 2n-Geometrie
angenommen (Tab. 5.15).

Das ermittelte Alter iiberschitzt im Mittelwert das Baujahr der Burg Lindenfels, stimmt in-
nerhalb der Fehler aber gut mit der ersten Bauphase der Burg im 12. Jahrhundert {iberein.
Selbst bei Beriicksichtung einer zusitzlichen Unsicherheit von bis zu 10 % in der Aquiva-
lenzdosis durch Transparenz-Effekte liegt der dominante Fehler fiir diese Probe in der Be-
stimmung der Dosisleistung.

Beitrag

B-Dosisleistung im K-Feldspat (2n-Geometrie) 5,05+1,10 mGy/a
y-Dosisleistung aus umgebenden Granit 2,76£1,19 mGy/a
Kosmische Dosisleistung 0,20+0,05 mGy/a
Gesamt-Dosisleistung 8,00+1,62 mGy/a
Aquivalenzdosis 7,49+0,33 Gy
Alter der Probe (bezogen auf 2002 n. Chr.) 936+193 a
Baujahr 1066193 n. Chr.

Tabelle 5.15: Dosisleistungsbeitrdge und Altersberechnung fiir die Probe LINISI. Zur Um-

rechnung der Elementkonzentrationen in eine Dosisleistung wurden die Faktoren von Adam-
ciek und Aitken [1998] benutzt.
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Abbildung 5.32: Untersuchungen an Mortelstiicken der Probe LINI (Ausschnitt
600 x 800 um).

Die Herkunft der beiden Dosismaxima auf der Probe kann nicht durch das im Feldspat einge-
baute “’K erklirt werden. Eine unvollstindige Bleichung, z. B. durch eine zufillige Abde-
ckung dieser Bereiche wihrend der Erbauung, kdnnte eine Ursache sein, ebenso die Mdglich-
keit, dass Teile der gebleichten Oberfliche wihrend der Probenpriparation, besonders wéh-
rend des Atzens, abgesprengt wurden. Gegen letzteres spricht aber sowohl das Oberflichen-
bild der Probe im REM, als auch die Form der Bezirke mit hoher Dosisleistung, die nicht ge-
zackt-kantig sind, sondern als Halos mit 1-2 mm Radius um die Maxima liegen. Die Grof3e
des Radius konnte auf zwei Punkstrahler mit hohen U und Th-Gehalten hinweisen, deren [3-
Anteile diese Struktur verursacht haben. Nach diesen Strahlern wurde mit Hilfe der REM-
EDX auf der Probe gesucht, indem neben den Elementen Ca, Si, K, Na, Al, Fe auch Aufnah-
men der Verteilungen von Zr, Th, Ce, Ti gemacht wurden, die als Hinweise auf uran- und
thoriumhaltige Minerale dienen kdnnen Die Untersuchung erbrachte aber keine Anhaltspunk-
te flir derartige Minerale. Allerdings konnen sich die Strahler einige um unter der Oberfléche
oder sogar im angrenzenden Mortel befinden, so dass sie mit dieser Methode nicht erreichbar
sind. Der Versuch, zwei Strahlungsherde in der Probe LIN1S1 selbst mit Hilfe einer Autora-
diographie-Platte ausfindig zu machen, brachte aber ebenfalls kein Ergebnis. Bei der EDX-
Analyse eines Stiicks Mortels, der dem Baustein in ummittelbarer Néhe der Probe LIN1S1
entnommen wurde, fanden sich aber neben der Kalzium-Matrix, in der sich einige wenige
Quarz- und Feldspatkdrner befinden, mit einer Haufigkeit von ca. 1 Korn/cm? auch Zirkone
(Zr[Si04], s. Pfeil in Abb. 5.32). Die Analyse des gezeigten Korns ergab Elementgehalte von
44,8 % Zr, 14,7 % Si und 34,8 % O. Ein zusitzlicher Anteil von 3,5 % Ca zeigt, dass der E-
lektronenstrahl vermutlich noch angrenzende Bereiche erfasst hat und erklért den stochio-
metrisch etwas zu niedrigen Wert fiir Zirkonium. Zirkone kénnen hohe Urangehalte aufwei-
sen. Wenn sich ein solcher Punktstrahler nahe der Probenoberflache befunden hat, kann das
die hohen gemessenen Aquivalenzdosen erkliren.

5.4.2 Geoglyphen von Palpa

Im Rahmen eines NTG-Projektverbundes (,,Neue Technologien in den Geisteswissenschaf-
ten) des Bundesministeriums fiir Bildung und Forschung zur Erforschung vorspanischer Kul-
turen in Siidperu (Abb. 5.33) soll mit Hilfe chronometrischer Methoden erstmalig eine nume-
rische Chronologie fiir diese Region erstellt werden. Dabei spielt auch die Datierung der Ge-
oglyphen um Palpa eine wichtige Rolle (Abb. 3.1). Hier wurden bei einer Voruntersuchung
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im September 2002 wurden vier und wihrend einer Geldndekampagne 2003 45 Oberflachen-
proben genommen, von denen insgesamt sechs im Rahmen dieser Arbeit bereits fiir Untersu-
chungen zur Verfiigung standen.

Die Bohrkerne wurden sowohl aus der abgedeckten Unterseite von Steinen entnommen, die
aus den bei der Erstellung der Geoglyphen aufgehduften Steinwillen (3 Proben) stammen, als
auch aus Fundamentsteinen benachbarter Gebdude, die archdologisch mit den Geoglyphen in
Verbindung gebracht werden. Alle Proben sind Diorite, enthalten im Gegensatz zum Granit
der Burg Lindenfels also weniger Alkalifeldspéte, sondern liberwiegend Plagioklas-Minerale.
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Abbildung 5.33: Arbeitsgebiet in Siidperu.

Die Bohrkerne wurden in Scheiben geschnitten, wobei neben der die eigentliche Datierungs-
information tragende oberste Scheibe (S1) eine weitere aus dem Inneren der Probe (S2) zu
Voruntersuchungen zur Probensensitivitit verwendet wurde. Die Messungen im LasLUM I
nach Laborbestrahlung mit einer Dosis im Bereich der erwarteten natiirlichen Dosis sowie aus
Aufnahmen der IRSL-Spektren der hochbestrahlten Proben dienten dazu, Informationen zu
Lage und Stirke der OSL-Emissionen zu erhalten. Abb. 5.34 zeigt, dass die Spanne der ge-
fundenen IRSL-Intensititen beinahe drei GroBenordnungen umfasste, die blaue Emission aber
bei allen Proben sehr schwach war, was mit den in 5.2 gemachten Beobachtungen zu den E-
missionen der Na/Ca-Feldspite iibereinstimmt. Daher wurden fiinf der sechs Messungen im
gelben Wellenldngenbereich durchgefiihrt.

Es stellte sich heraus, dass die Sensitivitidt der Oberflichenprobe durch die Vormessungen
zumeist iiberschitzt wurde. Dies kann z. T. von dem dunklen Wiistenlack herriihren. Da aller-
dings auch Proben betroffen waren, die keinen oder kaum Uberzug zeigten, kénnen auch o-
berflachliche Triibungen und Verwitterungen des Gesteins eine mdgliche Ursache sein.
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Abbildung 5.34: Spektren von drei Proben aus Palpa/Peru im Vergleich mit einer Messung
des Leuchtenburger Granits (oben links).

Die im gelben Wellenldngenbereich gemessenen Proben zeigten starke Verdnderungen der
Sensitivitit, die durch Normierungsmessungen ausgeglichen wurden (Abb. 5.35). Fiir alle
Proben wurde ein linearer Verlauf der Wachstumskurven gefunden, mit Ausnahme der Probe
CL40ASI, die sehr hohe Aquivalenzdosen aufwies und bei der bereits deutliche exponentielle
Séttigungseffekte auftraten, denen durch ein entsprechendes Modell Rechnung getragen wer-
den musste. Die Ergebnisse der Aquivalenzdosen-Bestimmungen sind graphisch in Abbildung
5.36 zusammen mit Auflichtaufnhahmen und EDX-Messungen der Proben dargestellt. Mar-
kiert sind die zur Auswertung gewihlten Bereiche (ROIs) homogener Aquivalenzdosen und
hoher Korrelation zum Wachstumskurvenmodell. In Tabelle 5.17 finden sich die Werte fiir
die Aquivalenzdosen. Tabelle 5.16 gibt eine Beschreibung der Bereiche. Auf einige Details in
Abbildung 5.36 sei hingewiesen:
e Die Probe 12/1CS1 weist eine sehr geringe Aquivalenzdosis auf. Die fiir sie ermittelten
Werte einzelner Fldchen zeigen eine breite Normalverteilung mit einem Zentralwert nahe
0 auf. Die graphische Darstellung der Aquivalenzdosen ergibt ein sehr verrauschtes Bild,
wobei schwarze Werte negative Aquivalenzdosen, weiBe Werte positive Aquivalenzdosen
anzeigen. Nur fiir den Bereich des zentralen, im OSL-Signal hellen Feldspates findet sich
durch die kleinen relativen Fehler ein ruhigerer Bereich (rot markiert). Das Grau ent-
spricht bei der gewéhlten Dynamik des Bildes ungefahr Nullwerten.
e Die Probe CL38AS1 zeigt Dosisvariationen vergleichbar der Probe LIN1S1 von Burg
Lindenfels. Durch die Schiefe des Bohrkerns sind wieder ein Stiick der Bohrkernseite
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(stidlicher Rand) und somit erhohte Aquivalenzdosen sichtbar. Des Weiteren gruppieren
sich hohe Aquivalenzdosen um ein Ce-haltiges Mineral. Dabei handelt es sich vermutlich
um Monazit [Wagner, pers. Mitteilung]. Dieses Mineral kann hohe Thoriumgehalte auf-
weisen.

e Die Probe 12/4CS1 zeigt einen starken, schwarz-braunen Uberzug von Wiistenlack. In den
Elementanalysen spiegelt dieser mangan- und eisenhaltigen Bereich wider. Hierdurch sind
fiir eine Datierung nur einige kleine Feldspite am Rand der Probe zugénglich. Einen leich-
ten Uberzug zeigen auch die Proben 12/2 und 12/3, der das OSL-Signal aber nicht in glei-
cher Weise beeintrichtigt.

e Die Probe CL40AS1 weist aufgrund hoher Aquivalenzdosen (nicht aufgrund einer aufer-
gewoOhnlich hohen Sensitivitit, denn gemessen wurde die blaue GRSL-Emission) eine
sehr gute Zihlstatistik auf. Beinahe fiir die gesamte Probenfldche konnten Dosiswerte be-
stimmt werden. Dabei zeichnen sich deutlich die Grenzen zwischen relativ kaliumreichen
Feldspéten mit hoherer und Ca-Feldspéten mit niedrigerer Dosisleistung ab.

In Tabelle 5.18 sind das angenommene Dosisleistungsmodell, der Kaliumgehalt, die Gesamt-
dosisleistung sowie das errechnete Alter der Proben aufgefiihrt. Die Altersfehler sind bei den
vorliegenden Proben — in Gegensatz zu LIN1S1 — zumeist durch die geringe Signalintensitét,
weniger in Unsicherheiten der Dosisleistung begriindet. Fiir die Proben wird von einer 2n-
Geometrie zwischen Gestein und darunter liegendem Sediment ausgegangen. Fiir das relativ
homogene Sediment auf den Fullflichen um Palpa wurden die Mittelwerte von zehn y-
spektrometrischen Messungen verwendet [Kadereit, pers. Mitteilung]. Bei der o-
Dosisleistung wird von einer Eindringtiefe von 20 um in die Probe und einer relativen Effi-
zienz gegeniiber - und y-Strahlung von 6 % ausgegangen. Fiir die Uran- und Thoriumwerte
der Gesteine wurde wiederum auf Literaturwerte zurlickgegriffen. Aufgrund ihrer geringeren
Grofle wurde fiir die Proben 12/2, 12/3 und 12/4 nur von einem um die Halfte reduzierten -
Beitrag aus der Probe selbst ausgegangen.
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Abbildung 5.35: Normierung einer IRSL-Wachstumskurve der Probe CL38AS1, die im gelben
Wellenldngenbereich aufgenommen wurde (s. a. Normierungsfaktoren fiir LINISI, Abb.
5.28).
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Abbildung 5.36: Aquivalenzdosis-Bestimmungen und EDX-Analysen fiir die Proben aus Pal-
pa. Der dargestellte Bereich der Korrelation zum Wachstumskurvenmodell betrdgt 0,7-1,0
(aufer 12/1: 0,9-1,0 und 12/2: 0,3-0,7).
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Probe ROI Beschreibung
12 1CS1 - Gesamte Oberflache
12 2AS1 1 (rot) Na/Ca-Fsp mit homogenen Aquivalenzdosen
12 2AS1 2 (griin) Na/Ca-Fsp mit homogenen Aquivalenzdosen [direkt benachbarter K-Fsp]
12 3AS1 1 (rot) Na/Ca-Fsp mit homogenen Aquivalenzdosen [2 mm, umrahmt von K-Fsp]
12 3AS1 2 (griin) K-Fsp mit homogenen Aquivalenzdosen [1,5 mm, umrahmt von Na/Ca-Fsp]
12 4AS1 1 (rot) Mineral [K/Na/Ca-Fsp] mit wenig Wiistenlack

12 4AS1 2 (griin) Wie ROI 1, direkt benachbart Zirkon [ca. 300 um grof3]

12 4AS1 3 (blau) Mineral am Rand abgesplittert

CL38AS1 1 (rot) Plg/K-Fsp mit homogenen Aquivalenzdosen [nicht nahe Monazit oder Rand]
CL40AS1 1 (rot) Zwei Ca/Na-Fsp (1,25mm)

Tabelle 5.16: Definition der ROIs

Mes- Proto- AD g, sgat S ADE’SVS! ADg

) .
Probe ROI sungl Koll2 r Dg[s] o[s] FlichenDg [Gy] Gyl [Cts/Gyl Gyl [Gyl

12 1cs1 1 Ig Pl 08 36 17,0 1314 02 00 050 06 06
12 2A81 1 Ig Pl 05 1163 458 156 70 02 021 14 14
122481 2 Ig Pl 05 1357 514 115 81 03 021 14 15
12 3AS1 1 Ig Pl 0,8 1089 455 73 65 03 035 09 09
123A81 2 g Pl 0,8 1034 64,6 49 62 06 035 09 10
12 4AS1 1 Ig Pl 08 1458 655 37 87 06 015 20 21
12 4AS81 2 Ig Pl 08 2076 895 24 125 L1 015 20 23
12 4AS1 3 Ig P1 0,8 319,7 94,1 9 19,2 1,9 0,15 2,0 250
CL38ASI 1 Ig Pl 0,8 1657 489 413 99 01 150 02 0.2
CL40ASI 1 Gb P2 095 38767 9230 284 2326 33 052 08 34

2 Messung
Ig: IRSL gelber Wellenlédngenbereich
Gb:  GRSL blauer Wellenldangenbereich
3 Protokoll
P1: Linear mit Nullpunktkorrektur, Normiert, /ate light-Korrektur Intervall 1 und 15
P2: Exponentiell (Sattigung), Normiert, late light —Korrektur Intervall 1 und 15

Tabelle 5.17: Bestimmung der Aquivalenzdosen fiir die Proben aus Palpa. Angegeben sind
neben den ermittelten Aquivalenzdosen auch die Schwellenwerte fiir den Korrelations-Filter,
die Zahl der ausgewerteten Fldchen, die mittlere Sensitivitdt s, sowie statistische, systemati-
sche und Gesamtfehler.

Die Alter der Proben CL38AS1, 12/2, 12/3 und 12/4 (ROI 1) fallen allesamt in die Zeit der
Nasca-Kultur. Die zeitliche Schichtung der Geoglyphen auf der Cresta de Sacramento (eine
jiingere Linie verlduft iiber einer zweiten, édlteren) kann korrekt wiedergegeben werden. Aller-
dings liegen die Mittelwerte der Alter fiir 12/2 und 12/3 (zwei Proben derselben Linie) weit
auseinander. Die Genauigkeit der Messung ldsst aber noch keine Entscheidung zu, ob hier
eine eventuelle spitere Einwirkung von Licht auf die Probe vorliegt. Fiir die Bereiche ROI 2
und RO! 3 der Probe 12/4 wurden sehr hohe Alter bestimmt. Abgesehen von der Tatsache,
dass sich die Probe aufgrund des starken Wiistenlackiiberzuges ohnehin als problematisch
darstellte (s. Fehlerbereiche), sind diese vermutlich auf Absplitterungen am Rand der Probe
(Auflichtbild) und den Einfluss tiefer liegender Mineralschichten zuriickzufiihren.

Fiir die Probe 12/1 wurde ein sehr junges Alter bestimmt, das innerhalb der Fehler mit einer
rezenten Belichtung vereinbar ist. Dieses Ergebnis deutet darauf hin, dass der Fundamentstein
wihrend fritherer Ausgrabungsarbeiten dem Licht ausgesetzt war.
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Dosisleistung Fehler

[mGy/a] [mGy/a] Alter Fehler

Probe ROI  Modell' K [%] AK [%]

12_1CS1 1 MIlb 1,96 0,13 4,01 0,25 50 150
12 2ASl1 1 Mla 1,44 0,05 3,45 0,28 2021 446
12 2AS1 2 Mla 1,44 0,05 3,45 0,28 2358 457
12 3AS1 1 Mla 2,84 0,51 4,08 0,45 1600 275
12 3ASl1 2 Mla 2,84 0,51 4,08 0,45 1519 269
12 4AS1 1 Mla 1,31 0,32 3,39 0,38 2578 657
12 4AS1 2 Mla 2,84 0,51 3,39 0,38 3670 720
12 4AS1 3 Mla 2,84 0,51 3,39 0,38 5652 867
CL38AS1 1 MIlb 3,51 0,28 4,80 0,43 2069 191
CL40AS1 1 M2 2,93 0,35 4,51 0,46 51600 5260

Sediment: 2,14+0,17 % K, 3,78+0,24 ppm U, 11,58+0,38 ppm Th

Probe: 3,0+£2,0 ppm U, 10,0+5,0 ppm Th

Kosm. Dosisleistung: 0,200+0,05 mGy/a

' Modell

Mla: 2n-Halbraum Sediment (a-Effizienz 6 %, a-Eindringtiefe 20um/500pm),
2n-Halbraum Probe (homogene B-Dosisleistung, 50 % effektive y-
Dosisleistung aufgrund Probengrof3e)

M1b: wie Mla, aber 100 % effektive y-Dosisleistung in Probe

M2: 2m-Halbraum Sediment (a-Effizienz 6 %, a-Eindringtiefe 20um/500pm),
2n-Halbraum Probe (B-Dosisleistung auf Korngréfe korrigiert,

% effektive y-Dosisleistung)

Tabelle 5.18: Dosisleistung und berechnetes Alter der Proben aus Palpa

-
s AR TN

Abbildung 5.37: Fundlokalititen der datierten Proben. CL38 und CL40 wurden Mauersteinen
im Siidwesten der Hochfldche Cerro Llipata entnommen. Die Probe 12/1 einem Stein einer
Gebdudestruktur auf der Hochfldche Cresta de Sacramento. Von derselben Hochfliche
stammen die drei Geoglyphen-Proben 12/2, 12/3 und 12/4.

=




116 Kapitel 5

Abbildung 5.38: Altersbestimmung der Keramikprobe K866S3. Links oben eine Auflichtauf-
nahme, daneben das OSL-Signal einer Laborbestrahlung und rechts das natiirliche Lumines-
zenzsignal. Unten links die als Spaltspurdetektor auf der Probe verwendete KAPTON-Folie und
die EDX-Elementverteilung von Si und K. Zentren mit hohen Uran-Konzentrationen sind
blau, zur Datierung verwendete Korner rot und einige weitere Korner zur Orientierung griin
umkreist.

Das Alter der Probe CL40ASI1 schlie8t dagegen eine anthropogene Einwirkung eindeutig aus.
Vielmehr deutet der Wert in den Zeitbereich des Bildungsprozesses (ca. 40 — 100 ka) der Ful3-
flichen [Eitel, Geographisches Institut der Universitdt Heidelberg, pers. Mitteilung], so dass
hier ein geologisches Bedeckungsalter bestimmt werden konnte. Offenbar wurde der Stein
wie vorgefunden fiir eine Mauer verwendet, ohne noch einmal bewegt und damit dem Licht
ausgesetzt zu werden.

5.4.3 Innere Oberflichen — ortsauflosende Keramikdatierung
5.4.3.1 Romische Ziegel K8§66S3

Von der Ziegelprobe aus dem romischen Lopodunum, heute Ladenburg bei Heidelberg, lagen
bereits TL- und OSL-Datierungen von Busse [2002] vor. Die Feldspat-Grobkornfraktion hatte
bei diesen Messungen eine Aquivalenzdosis von 9,73+0,48 Gy und eine Dosisleistung von
4,53+0,32 mGy/a aufgezeigt. Das Alter der Probe wurde so mit 2150+£190 Jahren bestimmt,
was gut mit der archidologischen Datierung (2. Hélfte 1. Jh. n. Chr.) iibereinstimmt. Die im
Rahmen dieser Arbeit zur Messung der natiirlichen Aquivalenzdosen verwendete Probe trigt
die Nummer K866S3, eine parallele Probe (K866S1) wurde zur EDX- und Lumineszenzana-
lyse (s. 5.2.2), eine weitere (K866S2) zu Versuchen zur hochauflosenden Dosisleistungsbe-
stimmung mittels a-Al,O3 verwendet (5.5.1).
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) Dg o] Flachen Sensitivitit Max. Drift Dg
Korn Mineral
! [s] [s] [Cts/s] [s] [Gy]
1 Quarz 72,9 15,3 15 0,27 24,3 4,4+0,2+1,5
2 K-Feldspat 97,2 16,8 10 0,41 9,1 5,8+0,3+0,6

Tabelle 5.19: Aquivalenzdosis-Bestimmungen fiir zwei Korner der Probe K866S3. Der Fehler
ist getrennt nach statistischen und systematischen Einfliissen.

= Effektive Effektive
Grofle K p—DL B-DL B-DL Dy, Alter

Korn o
[pm] [%o] Korn Korn Probe [mGy/a] [a]

1 370 0,0 0,0 0,0 2,31+0,25  2,95+0,25 1490+520
2 440 13,2+14 11,0+1,1 1,4+0,1 2,25+0,24  4,29+0,26 1350+180

Gesamtprobe (Busse [2002]):
[K]=2,79+0,08 %
[U]=4,33+0,10 ppm
[Th] = 12,98+0,23 ppm
B-Dosisleistung [feucht]:  2,77+0,30
y-Dosisleistung [extern]: 0,45+0,03
Kosmische Dosisleistung:  0,19+0,01

Tabelle 5.20: Dosisleistungsbestimmung fiir zwei Korner der Probe K866S3. Alle Dosis-
leistungs-Angaben in mGy/a.

Die Lumineszenz wurde unter griiner Stimulation im blauen Wellenldngenbereich aufge-
nommen, wobei das erste von fiinf 60 s-Intervallen zur Auswertung verwendet wurde. Vor
jeder Messung wurde die Probe 2,5 Minuten bei 220 °C vorgeheizt. Eine Sensitivitdtskorrek-
tur durch Normierungsmessungen wurde nicht durchgefiihrt. Um einen starken Einfluss der
Testbestrahlungen selbst auf die Probe zu vermeiden, werden diese mit moglichst kleinen
Dosen durchgefiihrt (z. B. ca. 25 % der erwarteten Aquivalenzdosis). Durch die geringe Sen-
sitivitit der Probe K866 waren daher schwache OSL-Intensititen und grof3e statistische Fehler
fiir die Normierungsfaktoren abzusehen.

Das Bild der natiirlichen Lumineszenz (Auflésung 100 pum) zeigt, dass nur wenige grof3e
Korner (einige 100 um) aus der Magerung der Grenzfliche ein detektierbares OSL-Signal
aufweisen (Abb. 5.39). Sie stellen auch in der hochbestrahlten, besser aufgeldsten spéteren
OSL-Aufnahme die dominanten K&rner dar. Zwei Kérner der Probe konnten fiir eine Aquiva-
lenzdosis-Bestimmung verwendet werden (rot markiert in Abb. 5.30, Tab. 5.19). Die EDX-
Daten zeigen, dass es sich hierbei um ein Quarz- und ein K-Feldspat-Korn handelt. Sowohl
Aquivalenzdosen als auch die Dosisleistung der Korner unterscheiden sich deutlich.

Zur Modellierung der Dosisleistung wurde dabei angenommen, dass neben der externen Um-
gebungs-y-Dosisleistung und der kosmischen Strahlung auf die Mineralkdrner die -
Komponente des umgebenden Keramikmaterials und die Korn-interne B-Dosisleistung ein-
wirken. Die aus der Keramik stammende y-Dosisleistung kann aufgrund des Verhéltnisses
von Probengrofle und Reichweite (in der 3. Potenz) vernachléssigt werden. Die Abschwé-
chung der von aullen einwirkenden -Strahlung innerhalb der Korner und der Anteil der korn-
internen Dosisleistung, die im Korn selbst absorbiert wird, wurden mit Hilfe der Korrekturen
von Mejdahl [1979] ermittelt (Tab. 5.20, Spalten 5 und 6). Zusétzlich wurde die Feuchtekor-
rektur von Busse [2000] {ibernommen.
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Fiir beide Korner konnte aufgrund der Spaltspur-Verteilungen (Abb. 5.39, 5.40) ein starker a-
Strahler in der direkten Umgebung ausgeschlossen werden, fiir die B-Beitrdge der markierten
Strahlungszentren wurde aufgrund ihrer Dichte eine ausreichende Homogenitdt angenommen
(dabei ist zu beachten, dass der Spaltspurdetektor nur die Schnittfliche abdeckt, wihrend die
Strahler im dreidimensionalen Probenvolumen verteilt sind).
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Abbildung 5.39: Spaltspuren auf KAPTON-Folie (Grofie des Ausschnitts ca. 450 um). Gut zu
erkennen ist die sternformige Orientierung. Die Folie weist deutliche Artefakte durch Kratzer
aber auch durch interne Strukturen auf.

Die Alter beider Korner stimmen innerhalb der Fehler tiberein, wobei der hohe Fehlerbereich
des Quarzkorns auf die geringen OSL-Intensititen und somit auf einen starken Einfluss der
Temperaturdrift zuriickzufiihren ist. Beide ermittelten Alter aber unterschitzen das archédolo-
gische Alter der Keramik. Mogliche Faktoren dafiir sind:

e FEine Unterschitzung der Korngrofle. Sie kann zustande kommen, wenn beim Sidgen
nicht die Kornmitte, sondern ein Randbereich durchtrennt wurde. Ein gréerer Wert
fiir den Korndurchmesser wiirde im Falle des Quarzes zur Berechnung einer geringe-
ren Dosisleistung (und damit ein hoheres Alters), im Falle des Feldspats zur Berech-
nung einer hdheren Dosisleistung und eines geringeren Alters fiihren.

e FEin nicht-thermischer Signalverlust. Dieser wiirde allerdings nur das Feldspatkorn
betreffen. Busse [2002] konnte bei ihren Messungen kein Fading an der Feldspatfrak-
tion der Keramik K866 feststellen.

e Sensitivitdtserhohungen im Laufe der Messungen. Durch sie wird der Verlauf der
Wachstumskurve steiler, und die Aquivalenzdosen unterschétzt.

5.4.3.2 Prdhistorische chinesische Keramik HC-17

Die zweite untersuchte Keramikprobe stammt aus der Grabung einer frith-neolithischen Sied-
lung bei Jia-Hu (Provinz Henan/China). Die Probe entstammt der obersten Fundschicht (III,
spite Periode) [Yang, pers. Mitteilung], fiir die IRSL-Alter 4890+530 Jahren bzw. 5850+540
Jahren ermittelt wurden. Keramikfunde aus dieser Schicht zeigten TL-Alter von 6800+450
Jahren und 82204590 Jahren [Yang et al., eingereicht bei Journal of East Asian Studies].
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Die Messungen wurden unter griiner Stimulation durchgefiihrt. Zur Auswertung wurde das
erste von flinf 60 s-Intervallen im blauen Wellenldngenbereich verwendet. Die etwas hohere
Sensitivitét (ca. 0,37 Cts/s) und die aufgrund des Alters der Probe hoheren natiirlichen OSL-
Signale erlaubten die Detektion einer grofleren Anzahl von Kdrnern als bei der Probe K866
(Abb. 5.41). Fiir zehn Kérner (griin markiert) konnten Aquivalenzdosen bestimmt werden —
bei Ausschluss von Messpunkten mit einer Korrelation zum linearen Wachstumskurvenmo-
dell von weniger 0,95 und einem relativen Fehler kleiner als 0,30.
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Abbildung 5.40: Aquivalenzdosen-Bestimmung der Probe HC-17. Oben links die Auflichtauf-
nahme mit Nummerierung markanter Korner sowie das natiirliche Lumineszenzsignal (oben
rechts). Untere Reihe: Korrelation zum Wachstumskurvenmodell und relative Fehler der A-
quivalenzdosen.

Da diese Korner sowohl Quarze als auch Feldspédte mit unterschiedlichen Kaliumgehalten
umfassen (Abb. 5.42), konnte neben einer konventionellen Bestimmung des Probenalters (a-
nalog K866S3) das Verfahren des subtraction dating (3.4) angewandt werden. Zur Bestim-
mung der Korn-internen B-Dosisleistungen wurden die Kaliumgehalte mit Hilfe von EDX-
Punktanalysen bestimmt. Fiir die f-Komponente aus der Umgebung des Kornes wurden Mit-
telwerte aus den Analysen benachbarter Keramikfunde verwendet, ebenso fiir die Werte der
Feuchtekorrektur. Die Dosisleistung wurde wie schon bei der Probe K866S3 auf die Korn-
groBen korrigiert. Um dieses Verfahren im Programm MICROSOFT EXCEL zu automatisieren,
wurden fiir die Korrekturfaktoren von Mejdahl [1979] fiir den Bereich von 0,1 und 1,0 mm
eine Kurvenanpassung vorgenommen (Abb. 5.43).
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Abbildung 5.41: Elementverteilung und Spaltspur-Detektor fiir die Probe HC-17 (Zentren
hoher Uran-Gehalte sind blau markiert).

Daten “°K
Daten 2*2Th
Daten 28U

—— Anpassung “K

Anpassung Z?Th

—— Anpassung 28U

40y
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b =0,9719 + 0,0050

2827h;
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238,

a=0,4030 + 0,0012
b =0,6256 + 0,0033
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0,1 1

0,01
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Abbildung 5.42: Extrapolation der Korrekturfaktoren fiir [(-Strahlung in Abhdngigkeit von
der Korngrofse, Daten nach Mejdahl [1979].



Messungen 121

4,5

4,0 |

Wl
2:5 % s +ﬁ
Mt

0 2 4 6 8 10 12 14 16
Kalium [% w.t.]

Abbildung 5.43: Konventionell berechnete Alter fiir die Korner der Probe HC-17.
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Abbildung 5.44: Vergleich der Aquivalenz-Bestrahlungsdauern der Kérner in Probe HC-17
(s. Nummerierung in Abb. 5.41 mit der internen Dosisleistung (Subtraktions-Methode).
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n Grolie . Dy - B—DL Korn B-DL Probe Einzelkorn-
Korn Mineral il K [%] Is] Flichen [Gy/kal [Gy/ka] alter [ka]
2 K-Fsp 505 12,540,5 251432 3 1,89+0,08 2,09+0,29 2,94+0,18
4 K/Na-Fsp 750  4,2+0,7 189440 5 0,89+0,15 1,87+0,26 2,89+0,54
8 Q 310 -0,2+0,5 203+25 8 -0,02+0,05 2,29+0,31 3,55+0,35
9 K-Fsp 415  13,2+0,5 188+34 9 1,68+0,06 2,18+0,30 2,2540,15
10 K-Fsp 360 12,0+0,5 217429 13 1,34+0,17 2,24+0,30 2,75+0,41
11 K/Na-Fsp 330  5,3+0,5 155461 3 0,55+0,05 2,27+0,31 2,35+0,20
14 K/Na-Fsp 355  2,440,5 146+40 4 0,26+0,06 2,24+0,31 2,40+0,22
15 K-Fsp 360 10,240,6 165+30 10 1,14+0,07 2,24+0,31 2,18+0,21
16 Q 480  -0,14£0,5 108+11 9 -0,01+0,07 2,11+0,29 1,99+0,20
17 QM 510 1,340,5 109+11 10 0,20+0,08 2,08+0,29 1,91+0,18
20 Q 420  0,240,5  86+13 3 -0,03+0,06 2,17+0,30 1,56+0,16

Mittelwerte benachbarter Proben (Yang et al. [eingereicht bei Journal of East Asian Studies]):
[K]=2,7+0,5 %
[U] =3,7+1,0 ppm
[Th] = 16,0+1,7 ppm
Porositit 0,18 / Mittlere Feuchte 0,75
Externe Dosisleistung [extern]: 1,15+0,14 Gy/ka (y-Dosisleistung Sediment und kosm. Dosisleistung)

Tabelle 5.21: Altersbestimmung fiir die Korner der Probe HC-17. Die angegebenen internen

[-Dosisleistungen (Korner) und die [-Dosisleistung der Probe sind bereits auf die KorngrofSe
korrigiert.

Abb. 5.44 zeigt die fiir die Einzelkorner konventionell ermittelten Alter (s. a. Tab. 5.21). Sie
streuen stark um einen Mittelwert von 2.440 a. Mit zunehmendem Kaliumgehalt verringert
sich die Streuung. Der erwartete Altersbereich fiir die Probe wird aber deutlich unterschétzt.
Bei Anwendung der Subtraktionsmethode (Abb. 5.45) erhélt man ein weitaus hoheres Alter
aus der Steigung der an die Daten angepassten linearen Regressionskurve. Die Einzelwerte
gruppieren sich nach Mineralarten und zeigen eine deutliche Korrelation zwischen der be-
rechneten internen Dosisleistung und der Aquivalenzdosis. Ein Quarzkorn liegt dabei aller-
dings weit auBBerhalb der angepassten Geraden. Dies konnte durch die Ndhe zu einem Punkt-
strahler begriindet sein, der allerdings in der Spaltspur-Verteilung der KAPTON-Folie nicht
erkennbar ist. Das ermittelte Alter von 4.190 a unterschitzt aber wiederum den erwarteten
Wert, ebenso ergibt sich eine durch den X-Achsenabschnitt bestimmte negative externe Do-
sisleistung.

e FEine eventuelle Unterschitzung der Korndurchmesser (s. 0.) wiirde zu einem flacheren
Verlauf der Geraden und hoheren Werten in der ermittelten externen Dosisleistung
fithren, aber auch zu einem flacheren Verlauf der Geraden und somit zu einem jiinge-
ren Alter.

e Die Korrektur eines eventuellen nicht-thermischen Ausheilens der Feldspéte dagegen
hitte einen steileren Verlauf, eine geringeren Wert fiir die externe Dosisleistung aber
ein hohere Abschitzung des Alters zur Folge. Vergleichbare Keramiken des Fundplat-
zes zeigten z. Z. deutliche Fadingeffekte von in einem Fall bis zu 28,7 %.

e Sensitivititsdnderungen konnten, je nachdem wie sie sich fiir die einzelnen betrachte-
ten Minerale gestalten, sowohl die Lage als auch die Steigung der Kurve beeinflussen.

Aus dem Vergleich der Einzelkornalter mit dem Ergebnis der Subtraktionsmethode kann man
darauf schliefen, dass ein eventueller nicht-thermischer Signalverlust nur eine begrenzte
Auswirkung hat, da ansonsten die Alter der K-Feldspite in Abb. 5.44 hoher wiirden und die
Verteilung im Gegenuhrzeigersinn kippen wiirde. Fiir weitere Keramikmessung sollten daher
unbedingt Normierungsmessungen und Fadingtests durchgefiihrt werden. Da erstere aber ho-



Messungen 123

here OSL-Signale erfordern, miissen fiir diese Untersuchungen entweder Stiicke mit einer
hoheren Sensitivitit verwendet oder aber auf eine intensivere Emissionswellenldnge ausgewi-
chen werden.

Losgeldst von der Datierung bietet die ortsaufgeloste Bestimmung der Aquivalenzdosen auch
das Potential fiir einen neuartigen Test der Echtheit von Keramiken. Echtheitstests werden
tiblicherweise durch TL-Messungen an geringen Mengen erbohrten Probenmaterials durchge-
fiihrt. Durch eine Bestrahlung der Artefakte z. B. durch y-Quellen kann aber fiir diese Tests
ein hohes Alter der Probe vorgetduscht werden. Die homogene Einwirkung von Strahlung
erzeugt allerdings eine ginzlich andere OSL-Verteilung in der Keramik, als das natiirliche
Mikrodosimetriefeld. Durch hochaufgeldste Messungen konnte dieser Unterschied (oder sein
Fehlen) sichtbar gemacht werden — ohne das eine Moglichkeit bestiinde, diesen ,,Fingerab-
druck® durch eine kiinstliche Bestrahlung des Artefakts zu erzeugen [Aitken, 1985]. Mit her-
kommlichen Messungen bestiinde dabei aber ein sehr grofer, fiir ein wertvolles Stiick zu gro-
Ber Materialbedarf. Die hochauflésende Technik erlaubt die Anwendung dieses Verfahrens an
einer kleinen Probenscheibe.

5.5 Expositionsverfahren zur ortsaufgelosten Bestimmung der Do-
sisleistung

5.5.1 Dosisleistungsbestimmung mittels a-Al,O3:C

Kalchgruber [2002] beschreibt den erfolgreichen Einsatz von a-Al,O3:C-Tabletten zur in-situ
(B/y-) Dosisleistungsbestimmung in Sedimenten. Bereits Habermann [2000] zeigte, dass auch
integrale Messungen der Dosisleistung an polierten Gesteinsoberflichen moglich sind. Eine
Versuchsreihe sollte priifen, ob die Technik der hochauflésenden Lumineszenz mit Hilfe des
LasLUM I sich auch auf a-Al,Os3:C-Pellets, die auf Grenz- oder Oberflichen exponiert wor-
den waren, anwenden ldsst, und ob sich so eine Moglichkeit zur ortsaufgelosten Dosisleis-
tungsmessung ergibt.

Auf sieben Probenscheiben (8 mm Durchmesser, 2 mm Dicke) wurden a-Al,Os3:C-Tabletten
fixiert und in lichtdichten Filmdosen im Labor gelagert. Nach einer Expositionszeit zwischen
196 und 220 Tagen wurde die griin stimulierte blaue Lumineszenz der Pellets auf dem Las-
LUM I mit einer Aufldsung von 75x75 pm bzw. 100x100 pm gemessen und die Aquivalenz-
dosen-Verteilung bestimmt.

Abbildung 5.46 zeigt die Ergebnisse fiir die mittels der Expositionszeit und eines Geometrie-
faktors (2m) berechneten jéhrlichen Dosisleistungen der sieben Pellets. Daneben sind jeweils
eine Auflichtaufnahme sowie EDX-Elementanalysen der Probe dargestellt. Die Intensitdten
der ,,natiirlichen* OSL-Signale lag fiir alle Messreihen zwischen ca. 100 und 1000 Zéhlereig-
nissen (Abb. 5.47). Diese Zahlstatistik schriankt die Moglichkeit, feine Unterschiede aufzulo-
sen, ein. Somit liegt die effektive Auflosung der Messungen unter der physikalischen. Die
Dosisleistungs-Bilder in Abb. 5.46 wurden zur besseren Darstellung mit einem Tiefpassfil-
ter’’ im Programm AGESGALORE geglittet.

%0 3x3-Koeffizientenmatrix [(0,0625/0,1250/0,0625)/(0,1250/0,2500/0,1250)/(0,0625/0,1250/0,0625)]
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Abbildung 5.45: Hochauflosende Messungen an a-Al;O3:C-Dosimetern.
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Abbildung 5.46: Zwei Wachstumskurven an a-Al,O3:C-Tabletten zur Dosisleistungsbestim-
mung. Links eines der stdrksten Signale der Messreihe (der Mauspfeil deutet auf die entspre-
chende Messfliche), rechts ein unterdurchschnittlicher Fall.

Die Probe MIN1S1 ist einem Sanidin aus der Eifel (Vogelsberg) entnommen, der {iber eine
sehr homogene Elementverteilung verfiigt. Den Hauptanteil der Dosisleistung trigt bei dieser
Probe das Kalium, dessen Gehalt durch Punktanalysen auf 13,1+0,1 % festgestellt worden
war. Dies entspricht einer B-Dosisleistung von 10,24+0,08 mGy/a und einer y-Dosisleistung
von 3,18+0,02 mGy/a. Letztere kann aufgrund der geringen Ausdehnung der Probe vernach-
lassigt werden, ebenso wie die kosmische Strahlung, da das Labor sich im Kellergeschoss
befindet. Die iiberwiegende Fliache des Pellets zeigt jahrliche Dosisleistungen von ca.
12 mGy/a, was (unter Beriicksichtigung eventueller Umgebungsstrahlung) im Bereich der
Erwartung liegt. In der Mitte des Dosimeters befindet sich ein Areal mit hoherer Dosisleis-
tung bis zu 15 mGy/a auf. Ein t-Test (¢-Wert: 31,42, p«1) zeigt, dass der Unterschied der Be-
reiche signifikant ist und nicht auf statistische Ursachen zuriickgefiihrt werden kann. Es ist
denkbar, dass sich durch die begrenzte raumliche Ausdehnung der Probenscheibe, auf der das
Pellet liegt, und die kurzreichweitige Strahlung eine Abschwichung der Dosisleistung zu
Rand hin ausgebildet hat. Der Effekt ist aber nicht konsequent bei allen Proben zu finden. So
kann auch ein Punktstrahler verantwortlich sein, denn Form und Gr68e erinnern deutlich an
die Areale hoher Dosen auf der Probe LIN1S1. Bei den Proben MED1S1 und MED3S1 sind
vergleichbare Strukturen zu erkennen. Nur im Falle von MED1S1 ist der Effekt eindeutig mit
einer Erscheinung im EDX-Bild (Ba) zu korrelieren. Weitere Untersuchungen kénnten zei-
gen, ob derartige Auffalligkeiten durch Inhomogenitéten in der B-Mikrodosimetrie ausgeldst
werden konnen.

Die beiden Proben MED3S1 und MED3S2 représentieren dasselbe Gestein, S1 enthélt aller-
dings weitaus groere Quarzanteile, wiahrend S2 von Kalifeldspat und Plagioklas dominiert
ist. In beiden Féllen bildet sich die Mineralstruktur deutlich in der Dosisleistung ab, und zwar
in erwarteter Weise: mit niedrigeren Werten in Quarz- und Plagioklas-Regionen. Die K-
Feldspat-Bereiche besitzen in beiden Messungen Werte um die 13 mGy/a.

Bei der Probe MED1S1 spiegelt sich die ausgedehnte K-Verteilung in der regelméaBigen Do-
sisleistung mit hohen Werten um die 17 mGy/a wieder. Darauf sitzt die bereits erwéhnte
Struktur auf. Das Verhéltnis der Dosisleistungen zwischen MED1 und MED3 findet seine
Bestétigung in den unterschiedlichen Kaliumgehalten der Proben (9,5 % bzw. 6,5 %).
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Im Sandstein S21 findet sich die in der Auflichtaufnahme sichtbare weiBlliche Struktur auch in
der Dosisleistung wider, allerdings nicht in den EDX-Aufnahmen. Es bleibt also unklar, ob
sich hier ein radionuklidreicheres Material befindet oder ob die leichte Haufung von K-
Feldspéten fiir das Verhalten des Dosimeters verantwortlich ist.

Eine sehr gleichméBige Verteilung der Dosisleistung zeigt die Probe MED5S1. Aufgrund
eines geringen Kaliumgehaltes ist die Dosisleistung insgesamt recht niedrig. Bei dieser Probe
tritt deutlich das angesprochene Problem der Zihlstatistik zutage: zwar zeigen sich gekrausel-
te Strukturen, aber es ist nicht zu entscheiden, ob diese durch das Rauschen des OSL-Signals
zustande kommen oder die Verhéltnisse auf der Probe reprasentieren.

Die durchschnittliche Dosisleistung der Probe K866S2 liegt mit ca. 8 mGy/a um einen Faktor
zwei hoher als die Messungen von Busse [2002], die fiir die Feldspat-Grobkornfraktion eine
Gesamtdosisleistung von 4,53 mGy/a bestimmt hatte (s. a. 5.4.3.1). Es zeigen sich aber auch
Bereiche niedrigerer Dosisleistung (4-6 mGy/a), die aber nicht einzelnen Kdrnern der Mage-
rung zugeordnet werden konnen, da auch hier die effektive Auflosung unter der physikalisch
erreichten liegt.

Die Ausfithrungen zeigen, dass mit Hilfe des LasLUM I a-Al,0O5:C als mit hoher rdumlicher
Auflosung ausgelesen werden kann. Fiir eine Verwendung als Dosimeter bleiben aber folgen-
de Hindernisse bestehen:

e Bedingt durch die hohe Ortsauflosung miissen die Dosimeter trotz ihrer sehr hohen
Sensitivitit erheblich langer auf der Probe verbleiben als die sonst iiblichen weni-
gen Tage, um ein ausreichendes OSL-Signal aufzuweisen.

e Die radioaktiven Quellen der Forschungsstelle sind nicht auf das hochempfindli-
che Material ausgelegt. Dieses Problem wird von Kalchgruber et al. [2002] durch
die Verwendung einer Nebenposition statt der eigentlichen Bestrahlungsposition
im RIs@o-Lumineszenzgerit gelost. Da dieses Vorgehen aber keine homogene Be-
strahlung der Probe ermdglicht, sondern einen starken Gradienten der aufgebrach-
ten Dosis aufweist, ist es fiir ortsaufgeloste Messungen nicht anwendbar (es sei
denn, es bestiinde die Mdoglichkeit einer ortsabhidngigen Kalibration des inhomo-
genen Dosisleistungsfeldes). In Abb. 5.45 ist zu erkennen, dass die Expositions-
Lumineszenz®' der Pellets weit unter dem Signal der kiirzesten Bestrahlungszeit
von einer Sekunde in der schwicheren der beiden verwendbaren Quellen (LM2)
liegt. Trotz der hohen Linearitit in der Dosis-Antwort von a-Al,Os:C resultieren
hieraus Unsicherheiten.

e Das Verhalten der Pellets in verschiedenen mikrodosimetrischen Umgebungen
muss zundchst besser verstanden werden. Dies konnte durch Versuche mit kiinstli-
chen Probenscheiben geschehen, die definierte Eigenschaften aufweisen (aus
Standardglidsern oder Kombinationen von Standardgldsern) und so die unterschied-
lichen Einfliisse der Strahlungskomponenten aufzeigen konnen.

5.5.2 Dosisleistungsbestimmung mittels Autoradiographie

Das Potential von BaBrF:Eu®" fiir ortsaufgeldste Dosisleistungsbestimmungen wird in 2.5.5
beschrieben. Im Rahmen dieser Arbeit waren allerdings nur Tests mit dlteren Bildplatten
moglich, deren Sensitivitidt und thermische Stabilitdt niedriger als die von Hareyama [2000]
verwendeten waren. Trotzdem konnten nach einwdchiger Lagerung® einer ca. 5x10 cm gro-
Ben und 5 mm dicke Scheibe der Probe ODW1 (Gneis, Fundamentstein der villa rustica Ha-

*! Die der sog. ,,natiirlichen Lumineszenz bei archiologischen Proben entspricht.

2 Bedingt durch den hohen thermischen Signalverlust von 25 % sind bereits nach sieben Tagen 80 % der maxi-
malen Speicherkapazitit erreicht. Diese maximale Kapazitit entspricht der Speicherfahigkeit einer nicht-
fadenden Platte innerhalb von nur 3,5 Tagen.
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selburg/Odenwald) deutliche Signaleintrige auf der Bildplatte erkannt werden (Abb. 5.48).
Fiir eine quantitative Analyse sind die Zéhlraten bei weitem zu gering, doch lésst sich das
Muster auf der Autoradiographieplatte gut mit den Strukturen der Probe in Verbindung brin-
gen. Die dunklen Kreise sind blinde Flecken der Bildplatte. Daneben aber sind drei sehr helle
kleine Punkte zu sehen, bei denen es sich um a-Strahler handeln konnte.

Eine kiinftige Anwendung fiir Bildplatten konnte somit in der Darstellung der B-Gradienten
an einer Oberfliche (in der x-y-Ebene) und der gleichzeitigen Detektion von starken o-
Strahlern liegen.

Abbildung 5.47: Autoradiographie-Bild einer Probenscheibe aus der Probe ODW1I (rechts),
links eine Auflichtaufnahme.



6 Entwicklung eines konfokalen
Lumineszenz-Mikroskops

6.1 LasLUM 11

Neben dem LasLUM I sollte ein konfokales Lasermikroskop entwickelt werden, dass den
speziellen Anforderungen der ortsaufgelosten Lumineszenzdatierung gerecht wird, indem im
Gegensatz zu herkommlichen Geréten

e seine Belichtungszeiten im Bereich von Millisekunden bis zu einigen Sekunden pro
Messpunkt variiert werden kdnnen,

e die Detektion auf ein Hochstmal an Lichtsammlung abgestimmt wird und Filter, die
zur Unterdriickung langerwelligen Stimulationslichtes optimiert sind, verwendet wer-
den konnen,

e das OSL-Signals auf rauen Oberflichen ohne Stérung der umgebenden Bereiche er-
fasst werden kann

Das konfokale Verfahren ermdglicht im Gegensatz zur abbildenden Methodik die sehr effek-
tive Einschrinkung der Detektion™ auf eine begrenzte Tiefenschicht in der Probe (optical
sectioning). Somit ist es moglich, die Grofle des Volumens, in dem das OSL-Signal gemessen
wird, zu definieren. Im Gegensatz zum LasLUM I weiterhin auch moglich, eine Spektralin-
formation der OSL zu erhalten, da ein nichtabbildendes Verfahren genutzt wird. In den Pro-
benformaten ist das LasLUM II kompatibel mit dem LasLUM I sein, um Vergleichsmessun-
gen auf beiden Gerdten durchfiihren zu kdnnen.

Wie bei der Konfokalmikroskopie tiblich, wird die Sammelwirkung der Objektivlinse ausge-
nutzt werden, um einen Laserstrahl in der Fokalebene des Mikroskops zu biindeln. Dabei ist
durch die hohe numerische Apertur besonders der stark vergroBernden Mikroskopobjektive
eine sehr gute Lichtsammlung moglich (z. B. 50x / NA 0,5 / 1= 13,4 % oder 100x / NA 0,8 /
=40 % [!]), der natiirlich ein entsprechend kleinerer Messpunkt gegeniibersteht. Das im Fo-
kus entstehende OSL-Signal wird wiederum durch das Objektiv auf einen Detektor abgebil-
det. Durch Korrelation von im Stimulations- und Detektionsstrahlengang verwendeten Blen-
den kann nur Licht aus einem eng begrenzten Fokalbereich zum Detektor gelangen. Die
Trennung zwischen dem Strahlengang des Stimulationslichtes und dem OSL-Signal findet,
wie schon beim LasLUM I, durch einen Strahlteiler statt. Statt des Lichtstrahls wird die Probe
von einem in alle drei Raumrichtungen beweglichen Tisch unter dem Objektiv bewegt. Diese
Vorgehensweise ldsst beinahe beliebige Belichtungszeiten zu. Die einzelnen Messungen wer-
den dann von einem Computer zu einem (Pseudo-)Bild zusammengesetzt.

Um eine Probe auf ihrer rauen Oberfldche (oder in einem definierten Abstand zu dieser) ab-
tasten zu konnen, wurde eine Fokussiereinrichtung konzipiert. An einem Punkt der Probe
sucht sie zundchst mit einem sehr schwachen roten Laser die Lage der Grenzfliche. Ist der
Laser fokussiert, d. h. liegt die Oberfliche in der Brennebene, so erreicht die Intensitéit des
reflektierten roten Lichts ein Maximum. Da das System ohnehin auf den Nachweis von ein-

> Dies gilt nicht bzw. nur eingeschrénkt fiir die Stimulation.
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zelnen Photonen ausgelegt ist, kann diese Abtastung mit sehr geringer Laserleistung erfolgen,
so dass das OSL-Signal der Probe minimal beeinflusst wird. Erst dann wird auf den sehr viel
starkeren Stimulationslaser umgeschaltet und die OSL-Messung vorgenommen. Ist sie been-
det, fahrt der Tisch zum néchsten Messpunkt und die Fokussierung beginnt von neuem. So
erhilt man am Ende nicht nur das OSL-Bild, sondern auch eine Aufnahme im reflektierten
roten Licht und eine Topographie der Probenoberflidche. Beide kdnnten genutzt werden, um
die Ergebnisse einer zweiter Messung (oder auch durch andere Verfahren gewonnene Daten)
sehr genau mit denen des ersten Laufes zu korrelieren.

6.1.1 Lasereinheit (A)

Als Stimulationslaser werden ein blauer (488 nm, Abb. 6.1 und Abb. 6.3, 1), ein griiner
(532 nm, 4) und ein IR-Laser (830 nm, 7) verwendet werden. Da die Leistung des Lasers auf
der Probe durch die Fokussierung um Gréfenordnungen stérker ist, als bei der flachigen Aus-
leuchtung im LasLUM I, sind sehr viel schnellere OSL-Auslesevorginge bereits mit mW-
Lasern realisierbar. Diese schnellen Messungen sind auch deshalb wiinschenswert, weil die
Probe Punkt fiir Punkt abgerastert werden muss. Das An- und Abschalten der Laser — im Las-
LUM I durch einen mechanischen Verschluss realisiert — muss mit addquater Geschwindig-
keit und vor allem gut synchronisiert fiir die verschiedenen Laser erfolgen.

Statt mechanischer Verschliisse (,shutter’) werden in der Lasereinheit des LasLUM II akusto-
optische Elemente (,acousto-optical tunable filters’, AOTF’s) eingesetzt. Die hier verwendeten
TeO,-Prismen besitzen die Eigenschaft, ihren Brechungsindex n(4) in Abhéngigkeit von in
den Kristall eingekoppelten Radiowellen (MHz-Bereich) zu verédndern. So kann der Anteil
des Lichtes, das in die erste Ordnung gebrochen wird, iiber einen weiten Bereich von beinahe
0 % bis zu ca. 50 % der Gesamtleistung und fiir jede eingesetzte Laserwellenlédnge individuell
variiert werden. Die verwendeten AOTF-Kristalle besitzen Anstiegszeiten von weniger als 5
us/mm (VIS-AOTF) bzw. sogar 160 ns/mm (IR-AOTF), so dass der ca. 2-3 mm messende
Laserstrahl innerhalb von max. als 15 us abgeschaltet werden kann. Ein vollstdndiges Unter-
driicken des Lasers ist nicht mdglich, die maximale Dampfung betrdgt 45 dB. Diese Kristalle
erlauben neben schnellen Um- und Abschaltvorgéingen auch das Pulsen normaler cw-Lasern
oder die Messung der so genannter linear-modulierten OSL (LM-OSL), bei der die Laserleis-
tung auf der Probe von null bis zu einem Maximalwert gesteigert wird.

Da fiir sichtbares Licht ein anderer Kristalltyp verwendet werden muss, als fiir IR-Laser, sind
im LasLUM II zwei AOTFs (8) eingebaut. Die zugehorigen Radiofrequenzgeneratoren modu-
lieren nach Zuordnen einer Frequenz bis zu acht Laserlinien in Abhéngigkeit von angelegten
Gleichspannungen (0-5V). Diese Spannungen werden von einer D/A-Karte im Steuer-PC er-
zeugt, welche wiederum von der LasLUM II-Steuersoftware angesprochen wird.
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LasLUM II

(A) Laser-Einheit
(B) Mikroskop-Einheit
(C) Nachweis-Einheit

1 - Argon-lonen-Laser (488 nm, 40 mW)
2 - Sammellinse (10 mm, Kollimation)
3 - Filter
4 - Nd:YVO,-Laser (532 nm, 47 mW)
5 - Diodenlaser (665 nm, 1 m\W)
6 - Dichroitischer Halbspiegel
7 - Infrarot-Diodenlaser, fasergekoppelt (830 nm, 15 mW)
8-AOTF
9 - Blende
10 - Vorderflachenspiegel
11 - Linsen-Blenden-Kombination (Eintritt)
12 - Strahlteiler (80%T, 20%R)
13 - Objektiv
14 - Probe in Probenrahmen
15 - 3D-Tisch mit Probenhalter (Stift-Auflage)
16 - Linsen-Blenden-Kombination (Austritt)
17 - Achromat (90 mm)
18 - Blende
19 - CCD-Kamera (Auflichtbild)
20 - Wechselrahmen fiir Filterkombinationen
21 - Li iter mit Quer i
22 - Schutzkasten Spektrometer
23 - Spektrograph
24 - Gitter
25 - Einstellschraube (Spektrenlage)
26 - 32-Kanal-Photomultiplier
27 - Peltier-Elemente und Kuhlkérper (PMT)
28 - Einstellschraube (Fokusebene)
29 - Lufter (Konvektion)
30 - Peltier-Element und Kuihlkérper (Gehause)

(C)

Abbildung 6.1: Funktionsskizze des LasLUM 1I.
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6.1.2 Zentraler Strahlengang (B)
6.1.2.1 Optik

Alle im LasLUM II verwendeten Mikroskop-Objektive sind so konstruiert, dass sie zunichst
den Gegenstand auf ein unendlich entferntes Zwischenbild abbilden. So kann auf eine Defini-
tion der Tubusldnge verzichtet werden und dem Objektiv diverse Einrichtungen wie Halb-
spiegel, Filter oder weitere Optiken nachgeschaltet werden. Eine Tubuslinse mit einer fest
definierten Brennweite von 180 mm erzeugt dann ein weiteres Zwischenbild, das mit dem
Okular betrachtet werden kann. Die fiir die Objektive angegebene Vergroflerung bezieht die
Tubuslinse mit ein und berechnet sich aus dem Verhiltnis der Brennweite des Objektivs zu
dem der Tubuslinse. Ein 10x-Objektiv besitzt somit eine Brennweite von 18 mm, ein 100x-
Objektiv von 1,8 mm.

Der jeweilig aktive Laser beleuchtet eine erste (Eintritts-)Blende, auf die er mit Hilfe einer
plankonvexen Linse fokussiert wird (11). Die Brennweite (f= 50 mm) ist so gewéhlt, dass
Blenden bis ca. 50 um bei den {iiblichen Laser-Emitter-GroBen oder Faserkopplungen kom-
plett ausgeleuchtet werden. Dieses leuchtende Objekt wird dann durch eine zweite plankon-
vexe Linse zunéchst ins Unendliche und anschlieBend mit Hilfe des Objektivs (13) auf die
Probe (14) abgebildet (Abb. 6.2). Die GroBe des Laserflecks, des Bildes der Blende auf der
Probe, wird durch die Grof3e der Blende und wiederum durch das Verhiltnis der Brennweiten
der zweiten Linse und des Objektivs bestimmt (Tab. 6.1). Der Laserfleck selbst und die an
seiner Stelle entstehende Lumineszenz wird — durch den Strahlteiler (12) vom Stimulations-
licht entkoppelt — durch eine weitere plankonvexe Linse auf eine zweite (Ausgangs-)Blende
abgebildet (16). Der Strahlteiler ist im Gegensatz zum LasLUM I kein dichroitischer Spiegel,
sondern besitzt vom UV bis ins IR ein nahezu konstantes Verhéltnis von 80 % Transmission
und 20 % Reflexion. Dies ermoglicht den spektralen Nachweis der Lumineszenz, von dem
auf diese Weise ein groBer Teil des Spektrums zum Detektor gelangt. Ein grofer Nachteil
durch den Verlust der Laserleistung entsteht nicht, da durch die Fokussierung ohnehin sehr
viel Leistung zur Verfiigung steht.

Objektiv \ Blende 100 pm 50 pm 20 pm
1,25x 288 um 144 pm 58 um

Sx 72 um 36 um 14,4 um

10x 36 um 18 um 7,2 pm

50x 7,2 pm 3,6 um 3,6 um

100x 3,6 um 1,8 um 720 nm

Tabelle 6.1: Abhdngigkeit der rechnerischen Grofie des Laserflecks vom gewdhlten Objektiv
ohne Beriicksichtigung von Beugungseffekten. Die Tiefenausdehnung des Fokus muss mit Hil-
fe so genannter ,point spread functions’ ermittelt werden [Jonkman et al., 2003], liegt bei
vollstindiger Ausleuchtung der Objektives aber in der Grofsenordnung der lateralen Ausdeh-
nung.

Die zweite Blende wird nur von Licht passiert, das vom Laserfleck aus der Fokalebene
stammt. Die Anordnung und Spezifikation der zwei plankonvexen Linsen um die Austritts-
blende entspricht denjenigen der Eintrittsgruppe, um die Offnungs- und Abbildungsverhilt-
nisse anzupassen. OSL-Signal und Laserlicht verlassen die Gruppe als kollimierter Strahl in
Richtung Detektor.
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Abbildung 6.2: Laserspot des LasLUM II auf einem geditzten Glasmafistab. Beide Male wurde
eine 50 um-Blende verwendet. Links ein 10x-, rechts ein 100x-Objektiv. Der Abstand zwi-
schen zwei Teilstrichen betrdgt 10 um.

6.1.2.2 Probentisch

Zum Verschieben der Probe (14) wird ein x-y-z-Tisch mit Schrittmotoren der Firma OWIS
benutzt, der zum verwendeten Schienensystem SYS65 passt (15). Ein Drei-Stifthalter dhnlich
dem LasLUM I ist aufgebracht, wobei allerdings auf eine leichtere Ausfiihrung geachtet wer-
den musste, da bei zu hoher Last die Schrittmotoren Schlupf aufweisen konnen. Dies ist umso
kritischer, als dass die Positionsbestimmung nicht {iber ein unabhéngiges externes System —
z. B. von GlasmaBstiben — erfolgt, sondern iiber das Zdhlen der Motorschritte, unabhingig
davon, ob auch wirklich eine Bewegung des Tisches erfolgte. Die Reproduzierbarkeit wird
von der Herstellerfirma mit unter 10 pm angegeben. Durch Aufnahmen mit einer Auflichtka-
mera konnte dies bestitigt werden. Ein Héngen des Tisches bei Bewegungsumkehr kann fest-
gestellt werden, wenn sich eines der Spindellager gelockert hat. Vor Inbetriebnahme musste
der Tisch mit Mikro-Endschaltern und externen Motoren-Sicherungen ausgeriistet werden.
Diese sind nicht ab Werk montiert. Der Tisch wird {iber eine Schnittstellenkarte vom Steuer-
PC angesprochen.

6.1.3 Detektionseinheit (C)

Durch ein Fenster in einer lichtdichten Box tritt der Strahl in die Einkopplungseinheit (17, 21,
s. a. Abb. 6.5). So kann kein Streulicht in dem zum Detektor fiihrenden Lichtleiter gelangen.
In das Fenster wurde dasselbe Gewinde wie in die Frontplatte der CCD-Kamera des LasLUM
I geschnitten. So konnen die bereits vorhandenen Filterhalter und -kombinationen auch im
LasLUM II verwendet werden (20). Durch die Parallelitit des Strahls sind aber Interferenzfil-
ter besser einsetzbar.

Gleichzeitig kann ein Teil des Strahls durch einen weiteren halbdurchlédssigen (T80/R20)
Spiegel auf eine CCD-Kamera geworfen werden (17-19). Zusammen mit dem Objektiv bildet
der Achromat (18) ein konventionelles Mikroskop. So kénnen die Vorgédnge in der Fokalebe-
ne, z. B. die Bewegung des Tisches, die Form des Laserspots oder der Ablauf der Fokussie-
rung visualisiert werden. Die CCD-Kamera ist auch empfindlich fiir infrarotes Licht, so dass
der IR-Laser ebenfalls beobachtet werden kann.
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Abbildung 6.3: Aufbau des LasLUM II (Lasereinheit und zentrale Optik) auf einer 90x60 cm
grofien Rasterplatte. Das Spektrometer befindet sich rechts vom Aufbau und ist auf dieser
Aufnahme nicht zu sehen.

Im Gegensatz zum LasLUM I dienen die Filter (20) des LasLUM II nur noch zur Unterdrii-
ckung des Laserlichtes, da eine Auswahl der OSL-Emissions-Wellenldngen aufgrund der
spektralen Detektion obsolet wird. Zu den Filterkombinationen gehoéren ein Breitbandfilter
der Firma AHF/CHROMA, der den gesamten Spektralbereich von 410 bis 740 nm passieren
lassen, dagegen IR-Licht bei 830 nm mit einem Verhiltnis von 10 unterdriicken kann. Er
wird in dreifacher Ausfithrung bei IRSL-Messungen eingesetzt. Fiir die GRSL kdnnen Dual-
passfilter verwendet werden, die die Laserlinie bei 532 nm unterdriicken, den Fokussierlaser
bei 665 nm aber transmittieren (Abb. 6.4).

Durch einen Achromaten (17) wird der Strahl schlieBlich in einen Faserlichtleiter zum
Spektrometer eingekoppelt (21). Das Bild der zweiten Blende wird auf die 600 um gro3e Fa-
serendfliche geworfen. Die Brennweite (f= 90 mm) des Achromaten wurde entsprechend der
numerischen Apertur der Faser (0,22 bzw. ein Offnungswinkel von 12,7°) gewihlt, um bei
der Einkopplung den Lichtverlust zu minimieren. Eine kiirzere Brennweite wiirde den Akzep-
tanzwinkel der Faser liberschreiten. Bei der Einstellung wurde darauf geachtet, dass ein aus-
reichend grofler Teil der Faserendfliche beleuchtet wird. Dies geschieht durch eine leichte
Defokussierung. Andernfalls kdnnen zu grofle Anteile des stark gebiindelten Lichtstrahls auf
die blinden Stellen zwischen den Einzelfasern fallen, was zu Lichtverlust und Signalinstabili-
tat fiihrte.
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Abbildung 6.4: Transmissionsverhalten der IRSL- (links) und GRSL-Filter (rechts) des Las-
LUM IL

Zur Vermeidung von Lichtverlusten dient auch der querschnittswandelnde Lichtleiter. Die
Fasern bilden an dem dem Spektrographen zugewandten Ende eine Schlitzform, so dass kein
Eintrittsspalt verwendet werden muss. Der Spektrograph (23) selbst kann durch Austauschen
des eingesetzten Gitters (24) auf den gewiinschten Spektralbereich eingestellt werden. Die
Faserendfldache wird nach Spektralfarben aufgefachert auf eine Ebene ca. 1 cm auflerhalb des
Spektrographen abgebildet, wo sich ein Photomultiplier (26) mit 32 Kanilen befindet (Einzel-
PMTs mit gemeinsamer Hochspannungsversorgung, Typ HAMAMATSU H7260). Jeder Kanal
besitzt ein 0,8 mm breites und 6 mm hohes Eintrittsfenster. Der PMT wird mit —900 V betrie-
ben.

Die 32 Signalkabel sind mit vier Acht-Kanal-Zdhlerkarten zur Einzelphotonenzdhlung ver-
bunden (ISA-Bus). Die groBe Anzahl von Schnittstellenkarten ist auch der Grund dafiir, dass
ein so genannter Industrie-PC zur Steuerung genutzt wird. Er unterscheidet sich von einem
gewohnlichen PC vor allem durch seine Konstruktion. Wihrend iiblicherweise auf einem
,motherboard’ der Prozessor, Peripherie und Speicher sowie einige (ca. 5 Steckplétze, so ge-
nannte ,slots’, aktuell meist 4 PCI und 1 AGP-Steckplatz, keine ISA-slots mehr) unterge-
bracht sind, finden sich beim Industrie-PC eine grofe Zahl (>10) von PCI- und ISA-
Steckplitzen auf einer passiven ,backplane’. Eine Einheit, die dem motherboard entspricht,
wird ebenfalls als Karte auf einen der slots untergebracht. Die Bauform ist grof3ziigiger, um
die groBe Zahl von Schnittstellenkarten unterbringen zu konnen.

Der Spektrograph ist von einem weiteren lichtdichten Gehduse (22) umgeben, das durch ein
Peltier-Element (30) gekiihlt werden kann. Um den Photomultiplier liegen weitere Peltier-
Elemente sowie Kiihlrippen (27). Durch sie soll in Zukunft ein Absenken der Temperatur auf
ca. 10 °C erreicht werden, um das thermische Rauschen zu minimieren. Eine 25-polige Sub-
D-Schnittstelle ist zur Versorgung der Peltier-Elemente (der hohe Strom macht die Verwen-
dung mehrerer Pins pro Element notwendig) und fiir die Signalleitung zweier Temperaturfiih-
ler (PT100) vorgesehen. Zwei lichtdichte Wellendurchfiihrungen dienen der Einstellung der
Fokalebene (28, Verschieben des PMT {iber eine Spindel) und zum Verkippen des Gitters (25,
Einstellung der Spektrenlage).
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Abbildung 6.5: Konstruktionszeichnungen der Detektionseinheit (P. Gahn).

Zum Schutz des PMTs (und des Benutzers) sind zwei Schalter in das Gehéuse eingelassen,
die das Abschalten der Hochspannung bei Offnen der Spektrometereinheit iiber ein Relais
veranlassen. Dieses Relais ist auch verbunden mit einer Photozelle, die den PMT abschaltet,
wenn das Raumlicht oder eine andere starke Lichtquelle eingeschaltet wird
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Die Entscheidung, im Gegensatz zum LasLUM I einen Photomultiplier als Detektor zu nut-
zen, fiel aufgrund der schnellen Auslesezeiten (minimal 250 ns). CCD-Bausteine®* erreichen
noch keine derartigen Zeitauflésungen, die — wenn geniigend OSL-Photonen zur Verfiigung
stehen — z. B. zur Untersuchung der zeitlichen Entwicklung der Ausleuchtkurven dienen.

6.1.4 Steuersoftware fiir das LasLUM I1

Die Software dient zur Steuerung der unterschiedlichen Komponenten des LasLUM 11, die
iiber Funktionsbibliotheken (DLLs) von einem selbst entwickelten Visual C""-Programm vor-
genommen wird. Die DLLs werden meist von den Herstellern fiir ihr jeweiliges Produkt an-
geboten. Das Schalten der AOTFs, die Bewegungen des Tisches und die Datenakquisition
werden so synchronisiert.

Das Programm ist als MDI-Anwendung (,multiple document interface’) konzipiert. Das heift,
dass dhnlich wie z. B. in der Textverarbeitung MICROSOFT WORD, mehrere Dokumente inner-
halb der Anwendung ge6ffnet werden konnen. In der Steuersoftware sollen diese Dokumente
spéter unterschiedlichen Konfigurationen (Gré83e des Messbereiches, Schrittgrofle, verwende-
te Laser etc.) des LasLUM II entsprechen.

Die Messdaten werden in einem flinfdimensionales Feld abgelegt, das die Form

Photonenzahl[Rel. Position in X][...Y][...Z][Zeit nach Beginn der Messung] [Farbkanal]

besitzt, weiterhin konnen Daten wie die Spektrometer-Kalibration unter anderem mitgespei-
chert werden. Eine Schnittstelle, die zwei-dimensionale Fliachen aus den Daten extrahiert und
der Auswertesoftware AGESGALORE direkt iibergeben kann, existiert noch nicht. Die in dieser
Arbeit vorgestellten Daten wurden iiber die ASCII-Schnittstelle des Programms ausgegeben
und in den Programmen MICROSOFT EXCEL und SPSS SIGMAPLOT weiterbearbeitet.

6.2 LasLUM III

In Zukunft sollen die Messvorginge des LasLUM II weitgehend automatisiert ablaufen. Dazu
wird derzeit die zentrale optische Einheit auf ein herkommliches OLYMPUS-Mikroskop iiber-
tragen, an das die Ein- und Auskoppeleinheit an Standard-Anschliissen angeflanscht werden
kann (LasLUM III, Abb. 6.6). Laser- und Detektionseinheit werden an diese Anschliisse iiber
Lichtwellenleiter angeschlossen. Sie konnen bei Bedarf durch andere Einheiten (z. B. einen
herkdmmlichen Ein-Kanal-Photomultiplier mit Filter) ersetzt werden. Des Weiteren sollen in
das LasLUM III funktionelle Einheiten zur Bestrahlung der Probe mit einer *°Sr/’Y-p-
Quelle, zum Vorheizen und zum Bleichen eingepasst werden.

Der langsame und bei hohen Aufldsungen tliberforderte Tisch des LasLUM II wird durch ei-
nen unabhingigen 3D-Mikroskopiertisch (Firma AUTOSCAN, Melbourne/Australien) ersetzt.
Er besitzt zusitzlich ein Probenkarussell, das bis zu sechs Proben aufnehmen und die Proben
zu den funktionellen Einheiten fahren kann. Die Arbeitsweise des LasLUM II und III sowie
der Aufbau des LasLUM III wurden zum Patent angemeldet (Deutsche Patentanmeldung
Nr. 103 55 276.6).

* Hier im Gegensatz zum LasLUM I nicht als bildgebende Detektoren, sondern um ein auf die Bildfliche ver-
teiltes Spektrum aufzuzeichnen.



. . . .
Entwicklung eines konfokalen Lumineszenz-Mikroskops 137
LWL
-------------- Blende Detektions-
““““““““““ ) einheit
----------------- Filter
------------- Strahlteiler
* Umgebende
? Komponenten ™ < Rahmen
O Y T T B N e R Probe
! L LWL X-Y-Z-Tisch
! mit ext. Pos.-Kontrolle ™
LWL-Kopplung = e
Proben-Karusell - - Mikroskopstativ
\- Schwingungsge-
dampfter Untertisch
PC
Steuerung / Datenaufnahme
Rahmen / Halterung
Basis fur Komponenten
Olympus Mikroskop
Lichtleiter
(Bleichen)
BeESSte ] Lichtleiter (Bleichen) . ]
Probenkarusell

‘—'.J Heizfinger

Be-/Entladen

Abbildung 6.6: Entwurf LasLUM II1.

Kuhlfinger

p-Bestrahlung

Erweiterungen wie z. B. ein Kiihltisch zur Messung der OSL bei sehr tiefen Temperaturen
oder eine angeflanschte, fokussierte und mit dem Messspot synchronisierte Rontgenstrahl-
Anlage®, die nicht nur zur EDX-Analyse der Probe, sondern auch als Radiolumineszenz-

Einheit oder zur Bestrahlung dienen konnte, ist ebenfalls denkbar.

 Offene, d.h. nicht im Vakuum arbeitende EDX-Anlagen werden unter anderem zur Untersuchung von Kunst-

objekten angeboten (z. B. artTAX, Fa. INTAX), s. a. KanngieBer et al. [2003].
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6.3 Messungen

6.3.1 Konfokalmikroskopie-Aufnahmen der OSL

Zwei Messreihen zur prinzipiellen Verwendbarkeit fiir OSL-Messungen konnten an Konfo-
kal-Mikroskopen des Instituts fiir Anatomie der Universitidt Heidelberg und am EMBL Hei-
delberg durchgefiihrt werden.

Probenscheiben (8 mm Durchmesser, 2 mm Dicke) des Leuchtenburger Granits (OPF1) wur-
den dafiir mit hohen Dosen (~500 Gy) bestrahlt. Abb. 6.7 zeigt das mit zwei Filterkombinati-
onen um 400 nm und 540 nm unter Stimulation mit einem 5 W-Infrarot-Laser (835 nm) auf-
genommene Signal.

Gesamtaufsicht Reflektion rot IRSL 410 nm IRSL 560 nm

8 mm 1,25 mm 1,25 mm 1,25 mm

Scan 5 Scan 6 Scan 8 Scan 10

SR - - s . .
£ / ' 3 ¢ [ & £ = f 3 ! .

Abbildung 6.7: Konfokal-Aufnahmen der Probe OPF1S2. In der unteren Reihe ein Tiefenscan
hoher Auflosung (Region weiffes Quadrat in Bild rechts oben), der dreidimensionale Struktu-
ren widerspiegelt, die deutlich an die in 5.2 gezeigten Lamellen erinnern.

In den Messreihen erwiesen sich die handelsiiblichen Konfokal-Mikroskope aus den bereits
genannten Griinden als ungeeignet fiir OSL-Messungen.

6.3.2 OSL-Messungen auf dem LasLUM II

Abbildung 6.8 zeigt eine Oberflichenprobe (ODW4, Reichenbacher Felsenmeer / Odenwald),
deren Topographie durch die Fokussierung des roten Testlasers abgetastet worden war. Inner-
halb eines 500 x 500 um grolen Feldes wurde die Probe in 25 pm-Schritten abgerastert. Die
Aufnahmen wurden mit einem 10x-Objektiv und 50 um-Blenden durchgefiihrt, so dass die
GroBle des Messflecks unterhalb der Schrittweite lag. Die gemessene Rauhigkeit betrug dabei
ca. 800 um.

Die Bestimmung der infrarot stimulierten Lumineszenz am LasLUM II wurde ebenfalls mit
einer Schrittweite von 25 pm auf einem Bereich von 500 x 500 um durchgefiihrt. Der Mess-
punkt entsprach dem der Topographie-Messung. Als Probe wurde eine Scheibe des Leuchten-
burger Granits (OPF1S4) verwendet, die 10 h im LM1 bestrahlt worden war (entsprechend ca.
2100 Gy). Aufgrund der gesédgten Oberfldche fand nur eine einmalige manuelle Fokussierung
statt. Ein weiteres Abtasten der Topographie wurde nicht durchgefiihrt. Mit Hilfe einer Hg-
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Ar-Lampe war zuvor eine Wellenldngeneichung der Kanéle des Photomultipliers durchge-
fiihrt worden. Die Messzeit pro Punkt betrug 5 s. Danach war aufgrund der hohen Laserleis-
tung das OSL-Signal bereits stark reduziert. Die Kandle 1 bis 10, 11 bis 20 und 21 bis 32
wurden zu einem blauen, griinen und roten Gesamtsignal zusammengefasst. Die rdumliche
Verteilung der Signale sowie ein daraus zusammengesetztes Farbbild sind in Abbildung 6.9
zu sehen. Fiir vier Messpunkte (orange markiert) sind darunter Spektren gezeigt, auf denen
die Feldspatemissionen zu erkennen sind. Trotz des hohen Signals ist die rote Emission im
gezeigten Bereich wenig strukturiert. Im blauen und griinen Bereich zeichnen sich dagegen
deutlich Formationen ab. Diese Messung zeigt zum ersten Mal den gleichzeitigen hochaufge-
16sten und spektralen Nachweis von OSL-Signalen. Durch die zusétzliche Diskriminierung in
der Tiefendimension und die Verteilung der Intensitét iiber 32 Nachweiskanéle ist die Signal-
stirke selbst bei einer hochsensitiven und stark bestrahlten Probe recht gering. Fiir dunklere
Proben oder gar Datierungsmessungen ist eine Reduktion der Aufldsung (die sich in diesem
Falle in der dritten Potenz auswirkt) bzw. eine Beschrinkung der spektralen Information un-
umgénglich. Es bleibt allerdings abzuwarten, wie viel an Lichtintensitit noch durch Verbesse-
rungen am Gerit selbst gewonnen werden kann.

100 A

— 200 1 . 600
E ’ 400
- A == E)200

300 . . 200

400

0 100 200 300 400
X [um]

Abbildung 6.8: Messung der Oberfldchentopographie der Probe ODW4. Hohenangaben in
um relativ zum Startpunkt.
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Abbildung 6.9: IRSL-Messung der Probe OPF154 im LasLUM II.



7 Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit konnte eine Methode zur ortsaufgelosten Datierung der
letzten Lichtexposition von Gesteinsoberflichen entwickelt werden. Sie umfasst eine neue,
den Bedingungen angepasste Probennahme und Praparation, einen Messaufbau zum hochauf-
l6senden Nachweis der optisch stimulierten Lumineszenz (OSL) sowie ein Softwarepro-
gramm zur Auswertung und Analyse der gewonnenen Daten.

Eine Probennahme mit Hilfe von Miniatur-Kernbohrern und ein anschlieBendes Zerségen der
Bohrkerne zu Probenscheiben von 8 mm Durchmesser und 2 mm Dicke erwies sich als prak-
tikabel. Das Probenformat erlaubte nicht nur die Halterung der Proben in kleinen Metallrah-
men, die eine fiir hochaufgeloste Messungen essentielle hohe Repositionierbarkeit garantie-
ren. Die Proben konnen auf diese Weise auch in bereits vorhandenen Geréten der Forschungs-
stelle Archdometrie bestrahlt oder aufgeheizt werden, ohne dass diese Gerdte modifiziert wer-
den mussten.

Die vorgestellten Messungen zeigen, dass durch das Messgerdt LasLUM I das rdumliche,
spektrale und =zeitliche Verhalten der Lumineszenz mit einer Auflésung von bis zu
25 x 25 pm quantitativ erfasst werden kann. Damit steht ein neues Werkzeug fiir Grundlagen-
untersuchungen an Proben — in ihrem originalen Kontext und gleichzeitig geringerem Pripa-
rationsaufwand — zur Verfiigung. Die Ortsinformation ermoglicht die direkte Korrelation mit
anderen bildgebenden Analyseverfahren. Beispielsweise konnen Untersuchungen der Zu-
sammenhédnge von OSL- und Mineraleigenschaften (wie von Rieser [1999]) so detaillierter
weiterverfolgt werden.

Die Eignung des Gerites, zusammen mit dem Auswerteprogramm AGESGALORE, Aquiva-
lenzdosen mit hoher Auflosung und auf Grundlage einer grof3en Zahl von parallelen Einzel-
messungen auf einer einzigen Probenscheibe zu ermitteln, konnte an im Labor bestrahlten o.-
Al O3:C und Granitproben gezeigt werden [Greilich et al., 2002]. Die Vielzahl von Mess-
punkten eréffnet neue Mdglichkeiten in der statistischen Analyse und Qualitdtskontrolle.

Durch die Bestimmung natiirlicher Dosen und die Verkniipfung mit Daten zur Dosisleistung
gelang erstmals die Datierung von Oberfldchenproben mit Hilfe der hochaufgeldsten, optisch
stimulierten Lumineszenz (HR-OSL). Die dabei ermittelten Alter lagen grdBtenteils in Uber-
einstimmung mit Vergleichswerten, fiir Abweichungen konnten befriedigende Erklarungen
gefunden werden. Doch sind die Altersfehler mit ungeféahr 20 % noch relativ gro8 und die
Zahl an Messungen bisher gering. Systematische Probleme und eine verldssliche Beurteilung
der Methodik konnen erst auf einer grofleren Datenbasis erfolgen. Hier ist sicherlich die kiinf-
tige Automatisierung der Messabliufe fiir die Aquivalenzdosis-Bestimmung sehr hilfreich.
Wihrend die statistischen und systematischen Fehlerquellen fiir die OSL-Messung gut quanti-
fiziert werden konnten, bestehen noch Unsicherheiten fiir Messungen an natiirlichen Proben
sowie und fiir die Bestimmung der Dosisleistung.

So ergibt sich ein dringender Forschungsbedarf zu der Frage des Einflusses von Schichten
unter der eigentlichen Oberflache auf die Messung und des aufgrund der Transparenz der
Proben effektiv betrachteten Probenvolumens. Das auf einer abbildenden Optik beruhende
Gerat LasLUM I kann keine Diskriminierung der Daten in der Tiefendimension bieten. Ob
hier eine weiterentwickelte Analyse der Daten (Plateautest) Fortschritte bringt, muss abge-
wartet werden. Die fehlende direkte Tiefenauflosung war Antrieb fiir die Entwicklung eines
konfokalen Rastermikroskops fiir den Nachweis der optisch stimulierter Lumineszenz in defi-
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nierten Schichtdicken erlaubt (LasLUM II). Dariiber hinaus ist ein solches Gerét in der Lage,
Proben mit rauen Oberflichen abzutasten und eine Spektralinformation fiir jeden Messpunkt

zu liefern. Es konnte erste, sowohl rdumlich also auch spektral aufgeldste Aufnahmen der
OSL liefern.

Das Problem der Tiefenbeitrage ist eng verkniipft mit der Frage nach der Vergleichbarkeit
von [-Labordosen und natiirlicher Dosisleistung. Auswirkungen unterschiedlicher Gradienten
und Moglichkeiten der Begrenzung des Einflusses auf das Messergebnis miissen im Sinne
einer soliden Methodik weiter untersucht werden, z. B. unter Einsatz von y- oder Rontgen-
quellen.

Wenige Erfahrungen liegen bisher auch fiir die Anwendung ortsaufgeldster Radionuklidbe-
stimmungen und die Modellierung der Dosisleistung fiir Bereiche an einer Oberfliche vor. Im
Falle von Graniten und dhnlichen Festgesteinen kann hier in Zukunft die Bestimmung von
Gesteinsparametern durch ergdnzende mineralogische Methoden an einer der Oberfldchen-
probe benachbarten Scheibe durch hohere Genauigkeiten Fortschritte bringen [Altherr, pers.
Mitteilung].

Die grundsitzliche Eignung der Methodik fiir ortsaufgeldste Datierungen von Keramiken
konnte in dieser Arbeit ebenfalls aufgezeigt werden, wobei die Alter zweier Proben aber um
ca. 30-50 % unterschitzt wurden. Zur Erforschung der Ursachen dieser Unterschétzung soll-
ten weitere Messungen an Keramiken mit hoherer Sensitivitét erfolgen, die die Normierung
der Wachstumskurven erlauben. Des Weiteren miissen bei der Betrachtung von Feldspiten
zukiinftig auch Fadingtests durchgefiihrt werden (dies gilt im Ubrigen auch fiir die Oberfli-
chenproben!). Doch stellt die Moglichkeit, Keramikproben mit einem recht geringen Prapara-
tionsaufwand und durch Anwendung eines Isochronenverfahrens ohne Kenntnis der externen
Dosisleistungskomponenten vielleicht sogar mit einer hoheren Genauigkeit als mit der bishe-
rigen Technik datieren zu konnen, einen Antrieb dar, diesen Weg weiter zu verfolgen. Ebenso
konnte die Moglichkeit fiir einen relativ falschungssicheren Echtheitstest fiir Keramiken auf-
gezeigt werden.

Die geringe Intensitét der Lumineszenz ist ein generelles Problem fiir die HR-OSL-Technik,
wenn die Auswirkungen bei Festgesteinsproben auch im Allgemeinen durch einen Volumen-
effekt gemildert sind. Denn die schwache Emission muss auf viele Messpunkte verteilt wer-
den. Eine Optik, die eine Bildinformation erhalten muss, ist aber dem reinen Sammeln von
Licht immer unterlegen. Daher bleibt zu iiberlegen, welche technischen Moglichkeiten fiir
eine bessere Lichtstirke der Messaufbauten ausgeschopft werden konnen. Denkbar ist z. B.
die Verwendung eines parabolischen Hohlspiegels zur Abbildung [Akselrod et al., 2000].

Bei den angesprochenen methodischen Problemen muss beriicksichtigt werden, dass die Be-
mithungen um eine Datierung von Gesteinsoberfldchen in der Forschungsstelle Archdometrie
bisher nur einige wenige Jahre zuriickreichen. Es darf davon ausgegangen werden, dass das
betrachtete System das der Radiokohlenstoffdatierung in der Komplexitit noch tibertrifft. Fiir
die '*C-Technik aber liegen inzwischen gute 50 Jahre Erfahrung in einem breit erforschten
Gebiet vor.
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Deutlich wird trotz aller noch offenen Fragen, dass durch die vorgestellte Methodik eine Viel-
zahl neuer Informationsquellen erschlossen werden konnen. Dabei bewegen sich die verwen-
deten technischen Mittel keinesfalls an der Grenze des heute Machbaren. Vielmehr fand eine
konsequente Anwendung inzwischen durchaus gebrauchlicher apparativer Moglichkeiten in
einem Bereich statt, der sehr oft noch in einem traditionellen Vorgehen beharrt. Insofern ist
dieser Ansatz Produkt der Interdisziplinaritit der Heidelberger Forschungsstelle [Wagner et
al., 2003], die sich sowohl der Entwicklung wie auch der Applikation chronometrischer Me-
thoden widmet, aber auch Teil einer Entwicklung in der Lumineszenzdatierung insgesamt, die
Grundlagen und physikalischen Prozesse, auf der die OSL und ihre Anwendung in der Datie-
rung beruht, besser zu verstehen [Schilles, 2002, Baril, 2004]. Zu diesem Verstdndnis soll die
vorliegende Arbeit einen Beitrag leisten.
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